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Résumé. — Ce rapport présente un ensemble de mesures effectuées à Saclay sur les nombres 
moyens de neutrons prompts produits par la fission de différents noyaux. 

Ces nombres ont été mesurés pour les fissions de ?#8U, ???Pu, 2%2Th, induites par des neutrons 
de 14,2 MeV, par comparaison avec la fission thermique de ?*#U pour laquelle nous avons pris : 


2599 (0,025 eV) — 2,47 + 0,03. 


Nous avons obtenu (1) : 
2829 (14,2 MeV) — 4,55 + 0,15 


AIO MeV) = 4,75 1:04 
2885 (18,2 MeV) — 4,64 + 0,2. 
Dans une autre série d'expériences, nous avons mesuré, toujours par rapport à 2595 (0,025 eV) 


0) : 
les nombres moyens de neutrons prompts 28 (spont.) et *$2v{Æ) émis dans la fission de 28U 
spontanée et induite par des neutrons ayant le spectre de fission de ?*U. 


PSE) 2.89 2 0:07 E = 3,1 MeV 
2255 (spont.) — 2,10 + 0,08. 


Abstract. — This report summarizes a set of measurements carried out at Saclay on the mean 
numbers of prompt neutrons emitted in the fission of several nuclei. These quantities were 
measured for 8U, 2#%Pu, 2#2Th fissions induced by 14.2 MeV neutrons, relative to the *5U thermal 
fission Ÿ value : 


2889 (0.025 eV) — 2.47 + 0.03. 
The following values were obtained (?) : 
2229 (14.2 MeV) = 4.55 + 0.15 
2809 (14.2 MeV) = 4.75 + 0.4 
23% (14.2 MeV) — 4.64 + 0.2. 
Another group of measurements gave the average number of prompt neutrons #9(E) emitted 


: 238 : . 238 
per 238U fission induced by a fission neutron spectrum, and “92v (spont.) emitted per “o2U spon- 
taneous fission : 


v(E) — 2.89 + 0.07 E — 34 MeV 
258 (spont.) — 2.10 + 0.08. 
I. Introduction. — La quantité v, nombre en fonction de l’énergie du neutron induisant la 


moyen de neutrons prompts émis dans la fission  fission, sont d’un grand intérêt pour le calcul des 

des no lourds. et la variation de ce nombre réacteurs nucléaires et pour la théorie de la fission. 
vaux lourds, “e 

A l’époque où ce travail a été entrepris (1957), 

() M. B. — L'indice supérieur affecté à la grandeur 9 aucun résultat n’était publié sur les valeurs de v 

pour désigner le type de fission auquel elle se rapporte, pour des fissions induites par des neutrons de 

est le nombre de masse du noyau compose. 14 MeV. Il était intéressant de savoir si la 


2 5 Î Î mass number of the com- ia RTS æ : L 
ns So variation linéaire de v avec l’énergie du neutron 
pou US. 
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incident, constatée jusqu’à 5 MeV environ, se pour- 
suivrait jusqu’à 14 MeV. 

La valeur de 2%v (Æ) pour la fission de 238U 
induite par des neutrons ayant eux-mêmes un 
spectre de fission, avait déjà fait l’objet de plusieurs 
mesures :il existait cependant un certain désaccord 
entre elles ; pour cette mesure nous avons employé 


deux méthodes, l’une dite «méthode du diffuseur » 


est exposée en détail ailleurs [1], autre est la 
méthode des coïncidences qui seule sera décrite 
ICI. 

Enfin, il nous à paru souhaitable d'appliquer 
cette méthode des coïncidences à la détermination 
de *%$v (spontané) — c’est-à-dire du nombre de 
neutrons prompts émis dans la fission spontanée 
de l’'Uranium 238 — car les mesures précédentes 
étaient assez indirectes. 


II. Méthode de mesure. — 2 méthode des 
coïncidences a été, la première fois, employée par 
Bothe et Geiger en 1925 pour l’étude de lPeffet 
Compton. Depuis elle a servi dans un grand nombre 


‘Chambre à fission 


Compteur BF3 


Paraffine 


A 
ni 


Collimateur 


PINCE 


d'expériences très diverses, et, en particulier, dans 
plusieurs mesures de v. 

Dans ce cas, la méthode consiste à sélectionner, 
au moyen d’un cireuit électronique approprié, les 
neutrons qui apparaissent immédiatement après 
qu’une fission a été détectée, dans une chambre à 
fission par exemple. Grâce à cet artifice, l'efficacité 
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du détecteur de fission n'intervient pas ; il faut 
seulement s'assurer que d’autres particules ne sont 
pas enregistrées par lui. 

De plus, on peut évaluer le nombre moyen de 
neutrons se présentant fortuitement en conicidence 
avec une fission bien que provenant d’une fission 
non comptée ou de tout autre chose. On doit pour 
cela enregistrer en plus des fissions et des coïnei- 
dences entre neutrons et fissions, l’ensemble des 
impulsions produites par les compteurs à neutrons. 

Le dispositif expérimental (fig. 1) comporte 
essentiellement une chambre à fission contenant 
des dépôts de l’élément fissile étudié ; cette chambre 
à fiscion est entourée par un assemblage de comp- 
teurs proportionnels à BF, noyés dans de la paraf- 
fine. On envoie un faisceau de neutrons sur la 
chambre à fission ; les compteurs sont placés de 
manière à ne pas recevoir directement le faisceau 
de neutrons incident : ils ne comptent que les 
neutrons venant de la vhambre à fission, c’est-à-dire 
les neutrons produits par les fissions et les neutrons 
diffusés à partir du faisceau par les dépôts de 
matière fissile ou leurs supports. Cet ensemble est 
entouré de blindages de B,C et d’eau de manière à 
réduire autant que possible le bruit de fond dû aux 
neutrons diffusés par le sol et les murs de la salle 
d'expérience. 

Le système électronique permet d’enregistrer 
séparément les fissions, les neutrons détectés par 
les compteurs à BF; et enfin ceux des neutrons 
qui apparaissent après une fission dans un inter- 
valle de temps 0 plus long que le temps de vie des 
neutrons thermiques dans l’assemblage de comp- 
teurs et de paraffine. 

Soient !V; le nombre moyen de fissions enre- 
gistrées par unité de temps, & la probabilité 
moyenne pour qu'une fission qui se produit dans 
la chambre soit enregistrée, et e:(0) la probabilité 
moyenne pour qu'un neutron de fission soit détecté 
dans l’intervalle de temps 0 suivant sa naissance. 
Le nombre de coïncidences N, par unité de temps 
sera : 


Ne = N$en(0) Ÿ + Na 


NA représente le nombre de coïncidences acciden- 
telles qui se produisent par unité de temps. 

Le nombre total de neutrons enregistrés pendant 
le même temps sera 


en (0) 


Na ar 4 
Gi 


INVECENE 
Ne représente les neutrons diffusés et les diverses 
causes de bruit de fond. 

Les coïncidences accidentelles sont dues aux 
neutrons diffusés ou aux fissions non détectées, 
nous avons : 


NEC [Vs " CG 1) e(8) “M]. 
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En combinant ces trois équations, on obtient : 


: LUN 
0, (0) 5 — ° 
rene Fe: 


| Dans la plupart de nos expériences ON; étant 
inférieur à 107%, nous avions done sensiblement : 


N, o] 


— Nov: (1) 


La détermination de v suppose donc la connais- 
sance de &(0). Nous n’avons pas cherché à faire de 
mesure absolue de e,(0). Nous nous sommes con- 
tentés d’étalonner notre système détecteur de 
neutrons en faisant la mesure du produit en(0)v 
dans un cas où v est bien connu. 

La référence choisie est le nombre moyen de 
neutrons prompts produits dans la fission de 235Ù 
induite par des neutrons thermiques. Nos mesures 
sont donc essentiellement des comparaisons entre 
différents types de fissions. Ces comparaisons sont 
particulièrement sûres parce que : 

1) Le spectre d’énergie des neutrons de fission 
varie peu d’un type de fission à un autre [2] 
(Ferrell, 1959) : une légère variation de sensibilité 
des compteurs à neutrons en fonction de l’énergie 
de ceux-ci, produit une erreur négligeable. 

2) On n’est pas obligé de prendre pour 0 une 
valeur grande par rapport au temps de vie T' des 
neutrons dans le système détecteur : ceci permet 
de diminuer le taux de coïncidences fortuites. On 
doit seulement surveiller la constance de 0 au cours 
des expériences. 

Toutefois, la variation de l4 distribution angu- 
laire des produits de fission et des neutrons éva- 
porés par eux introduit une légère variation 
d'efficacité dont l’effet sera discuté plus loin. 

Corrections : Le raisonnement du paragraphe 
précédent suppose : 

a) Que le temps mort de la chaîne électro- 
nique enregistrant les fissions était supé- 
rieur au temps 0 de coïncidence ; s’il n’en 
était pas ainsi, il faudrait faire une correc- 
tion supplémentaire pour tenir compte de la 
non identité entre le nombre de fissions et 
le nombre d'ouvertures du circuit de coïnci- 
dences. 

b) Pour établir la formule (1), nous avons 
aussi supposé que l’appareillage électro- 
nique était toujours capable de distinguer 
deux neutrons dus à la même fission. En 
réalité il n’en est pas exactement ainsi : Si 
deux neutrons se présentent sur la même 
chaîne de comptage avec un retard inférieur 
au temps de résolution + de cette chaine de 
comptage, ils seront comptés pour un seul, 
ce qui introduit une erreur. | 

Voyons quelle est l’importance de la correction 
à faire. Soit + le retard minimum que doit avoir 
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un neutron par rapport à un autre qui vient d’être 
détecté, pour ne pas être confondu avec lui, 6 est 
le temps de coïncidence. 

Nous supposerons aussi que l'efficacité de détec- 


tion des neutrons e,(0) peut être mise sous la 
forme : 


E ro 
en(0) = à Î e—UT dt. 


La probabilité dp pour qu’un neutron produit 
au temps zéro par une fission, soit détecté dans 
l'intervalle de temps #, £ + dtest : 


dp = vE eUT(dtIT) 


la probabilité pour qu’un deuxième neutron, dû à 
la même fission soit détecté dans l'intervalle de 
temps ét, t + T,est-: 


ET + (ra 
(v — 1) E | CUS = (vi) Fete rv/17, 


La probabiñité élémentaire moyenne de perdre 
une coïncidence est donc : 
d(Ap) = E?Vv— 1) 1 — e—v7] e—%/T(dufT). 


La probabilité totale de perdre une coïncidence 
est : 


es 1 0— 
ot rrerp À —e/r [ 
0 


3 e—2T de 
7h 


e—t/7] [1 — e2(8—7)/7], 


On calculerait de même la probabilité de perdre 
deux coïncidences, trois coïncidences, etc. mais 
ces termes sont dans le cas présent parfaitement 
négligeables et nous n’en tiendrons pas compte. 

La valeur relative de la correction devient alors : 


1) 1 — e—268—7)/7 


v(v Le 
Ps pe re ce 


Se PTE 


P 2V 


Terrell[3]a montré que : 


était sensiblement égal à 0,8 quel que soit v. 

Dans le montage que nous avons réalisé, le 
comptage des neutrons s’effectuait sur quatre 
ensembles identiques comportant chacun un cireuit 
de coïneidences entre fissions et neutrons. 

L'efficacité de détection à prendre en considé- 
ration pour l’application de la formule don- 
nant App est celle d’un seul ensemble. Notre appa- 
reillage correspondait sensiblement aux valeurs 
suivantes : 

0,08 
n 


AO = 0,02 


pour chaque chaîne de compteurs 


r=5us T—170us 0 — 200 us 
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on obtient ainsi Ap/p — 2 X 107% ce qui est par- 
faitement négligeable. 
D 


III. Comparaison de ‘5v (14,2 MeV })et 
Joiy, 


(0,025 eV). — S. Blaize, M. Gaudin, R. 
J. Leroy, G. Vendryes [4]. 


APPAREILLAGE. — Le dispositif expérimental est 


représenté par la figure 1. Les neutrons de 14,2 MeV 
viennent de la cible tritium-titane d’un géné- 
rateur Cockroft-Walton fonctionnant à 220 kV et 
utilisant la réaction D(T, n)«. Le faisceau de neu- 
trons de 14,2 MeV est défini à partir de cette 
source par un collimateur cylindrique d’un dia- 
mètre de 3,5 em et d’une longueur de 175 em pra- 
tiqué à travers un réservoir en tôle rempli d’eau. 
Le système de détection est protégé contre les 
neutrons diffusés par 20 cm d’eau et 5 em de B,C. 

La chambre à fission contient environ 500 mg 
d'uranium naturel sous forme de 40 dépôts d’une 
épaisseur d'environ 1,8 mg: cm?. Ces dépôts sont 
obtenus par peinture au nitrate d’uranyle sur les 
deux faces d’une feuille d'aluminium de 0,03 mm 
d'épaisseur. Les électrodes de la chambre sont dis- 
tantes de 1 cm et le remplissage est fait avec de 
l’argon sous une pression de 27 em de Hg et du CO: 
sous une pression de 1,2 em de Ho. 

Après obtention d’une statistique suffisante pour 
la détermination de en ?32v (14,2 MeV), nous avons 
transporté l’appareillage devant la pile EL.2. 

L’axe de la chambre à fission a été placé dans le 
faisceau réfléchi du spectromètre à cristal. Les 
fissions qui se produisent alors sont essentiel- 
lement celles de ?#5Ù induites par les neutrons 
de 0,025 eV du faisceau. La mesure du nombre de 
coïncidences et du nombre de fissions nous donne : 


En 239 (0,025 eV). 


RÉSULTATS EXPÉRIMENTAUX. —- En éliminant e, 
entre les résultats des deux expériences on trouve 


2599 (14,2 MeV) [°99v (0,025 eV) — 1,765 + 0,053. 


L'erreur indiquée comprend l’erreur statistique 
et les incertitudes sur la correction de coïncidences 
accidentelles provenant de fluctuations de l’inten- 
sité du faisceau de neutrons et du temps de 
coïncidence. 

Nous avons vérifié que, dans l’expérience à 
14,2 MeV, seules les fissions de ?38Ù étaient en 
cause. Pour cela, le flux de neutrons thermiques à 
l'emplacement de la chambre a été mesuré au 
moyen d’un compteur à BF3, ceci nous à permis 
de calculer que le nombre de fissions de 235Ù était 
inférieur à 1 % du nombre total de fissions. De 
plus, la mesure de *55v (14,2 MeV) a été répétée 
avec une chambre à fission contenant de l’uranium 
appauvri à 2.1074 de 235Ù, et a donné 


Fev (14,2 MeV) /35 (0,025 eV) — 1,725 + 0,05. 
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Le rôle de 235U étant négligeable, il est légitime 
de faire la moyenne des résultats des expériences 
utilisant l’uranium naturel et l’uranium appauvri. 

L'ensemble de ces deux mesures conduit à : 


2395 (14,2 MeV) Fe (0,025 eV) — 1,745 + 0,037. 


CorrEcTIONs. — L'efficacité & n’est pas exac- 
tement la même dans les deux expériences. Elle 
dépend en effet, pour une géométrie donnée de 
l'énergie des neutrons de fission et de leur distri- 
bution angulair®. 

D’après Terrell [3], l'énergie moyenne des neu- 
trons de fission serait bien représentée par la 


formule Æ — 0,78 + 0,621 V/Y + 1, c’est-à-dire 
1,94 MeV pour les neutrons venant des fissions 
thermiques de ?#U, et 2,24 MeV pour les neutrons 
venant des fissions de SU induites par des neu- 
trons de 14,2 MeV. Par ailleurs, nous avons pu 
vérifier au moyen d’une source de neutrons 
(Ra(x)Be), que l'efficacité de détection de ces neu- 
trons d’énergie moyenne 5 MeV était la même 
à 10 % près que l'efficacité de détection des 
neutrons de fission de ?5UÙ. On peut en déduire 
que la légère variation d’énergie moyenne des 
neutrons d’un type de fission à l’autre, ne produit 
pas une variation d'efficacité de plus de 1 %,. 

Une correction plus importante provient de 
l’anisotropie angulaire des fragments de fission 
de ?38U par des neutrons de 14,2 MeV. Cette aniso- 
tropie diminue l'efficacité de détection car elle favo- 
rise la fuite des neutrons par les extrémités de 
l’ensemble détecteur. 

Nous avons calculé cet abaissement à partir 
de la distribution angulaire des fragments de 
fission [5, 6] et en supposant que les neutrons sont 
émis, par ces fragments, isotropiquement dans le 
système de leur centre de masse et avec une seule 
énergie. La diminution d’efficacité ainsi trouvée 
est de 2,5 + 2 %. Le calcul de la distribution 
angulaire des neutrons évaporés par les fragments 
de fission a aussi été fait par Bat et Kudrin [8] 
dans le cas de la fission de Uranium 238 par des 
neutrons de 1 à 10 MeV. Si l’on remarque [7] que 
l’anisotropie des fragments de fission de 238Ù est 
la même à 6 MeV et à 14 MeV, les calculs de Bat 
et Kudrin peuvent encore être utilisés : ils con- 
duisent à la même diminution d'efficacité. 

Il faut encore s’assurer de la forme réelle du 
spectre des neutrons tombant sur la chambre à 
fission et appliquer une dernière correction au 
résultat précédent si le faisceau incident ne contient 
pas que des neutrons de 14,2 MeV. 

Le spectre de ces neutrons a été mesuré au 
moyen d’émulsions nucléaires disposées à l’empla- 
cement de la chambre à fission et presque parallèle 
au faisceau. Du spectre des protons de recul paral- 
lèles à l’axe du collimateur, nous avons déduit 
celui des neutrons incidents, en admettant que 
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tout neutron arrivant sur la chambre vient direc- 
tement de la cible. Le spectre est reproduit par la 
figure 2; il est constitué en majeure partie de 
neutrons dont l’énergie correspond à ce qu’on 
attend de la réaction (d +t), mais se trouve 
quelque peu dégradé, probablement sous effet des 
chocs inélastiques subis par les neutrons sur les 
parois d’acier du collimateur. Nous avons calculé 
l'effet de cette dégradation sur 23% (14,2 MeV) : 
pour cela, nous avons admis une variation linéaire 
de en fonction de l'énergie et une valeur de 23% 
(1,5 MeV) égale à 2,65 [9]. Le nombre de fissions 
dans chaque intervalle d'énergie a été déterminé 
en pondérant le spectre incident {fig. 2) par la sec- 


N% MeV” 


40 


0 5 10 15 


F1@. 2. — Spectre des neutrons incidents. 


tion efficace de fission [10]. Ce calcul conduit à 
majorer la valeur expérimentale de 0,15 + 0.01 
pour obtenir la vraie valeur de *£v (14,2 MeV). 

L'application de ces corrections à notre résultat 


donne 


2895 (14,2 MeV) /#99v (0,025 eV) — 1,84 + 0,06 


et si l’on adopte 


I 

Lo) 

Æ 

I 
L 


2395 (0,025 eV) + 0,03 


2829 (14,2 MeV) = 4,55 + 0,15. 


Ce résultat est en accord avec les valeurs données 
par d’autres auteurs 


4,45 + 0,35 [11] 
4,50 + 0,32 [12] 
113 + 0,25 [13] 
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[l'est en désaccord avec la valeur 3,5 + 0,15[14]1. 

Si l’on suppose la variation de v linéaire en 
fonction de l'énergie du neutron incident entre 1,5 
et 14 MeV on a : 


D 92/0En — 0,15 + 0,014 MeV—1 


en accord avec Terrell [3]. 


IV. Comparaison de ‘y (14,2 MeV) et de 
*92v (14,2 MeV). — J. Leroy [15], [16]. 


APPAREILLAGE. — La disposition du collimateur, 
de la chambre à fission, et du système de détection 
des neutrons est la même que dans l’expérience 
précédente. Seuls, le contenu de la chambre et 
l’électronique associée ont été modifiés. La chambre 
à fission, multicellulaire, contient environ 500 mg 
de ?38U répartis en 40 dépôts de 3 cm de diamètre 
réalisés par peinture au nitrate d’uranyle sur les 
deux faces d’une feuille d'aluminium de 0,03 mm 
d'épaisseur. La quantité de ?#?Th s’élève approxi- 
mativement à 500 mg répartis en 40 dépôts de 3 cm 
de diamètre et réalisés par pulvérisation catho- 
dique sur des feuilles d'aluminium de 0,03 mm 
d'épaisseur. Les électrodes sont distantes de 0,5 em 
et le remplissage est fait avec de l’argon sous une 
pression de 66 cm de Hg et du CO, sous une pres- 
sion de 2 cm de Hg. Les dépôts d’uranium et de 
thorium sont disposés d’une manière alternée de 
façon que les neutrons provenant des deux maté- 
riaux fissiles aient la même probabilité d’être 
détectés par les compteurs à BF; (abstraction 
faite du phénomène d’anisotropie des fragments de 
fission). 

Le sélecteur de coïncidences utilisé est le même 
pour les deux voies : les impulsions qui en sortent 
sont aiguillées sur des échelles de comptage diffé- 
rentes selon que la fission s’est produite dans la 
partie uranium ou la partie thorium de la chambre 
à fission. Cette disposition a l’avantage de mini- 
miser l'influence des fluctuations du temps de réso- 
lution sur la comparaison de #%$v (14,2 MeV) et 
2889 (14,2 MeV) (fig. 3). 

Le nombre le plus probable de coïncidences 
accidentelles est déterminé en comptant sur une 
voie spéciale les coïncidences entre fissions et neu- 
trons détectés par un compteur à BF; placé de 
manière à ne recevoir que les neutrons provenant 
de la cible de l'accélérateur, et à exclure les neu- 
trons produits par les fissions induites dans la 
chambre. Le nombre total d’impulsions provenant 
de ce compteur est également enregistré. Avec cette 
façon de procéder, les fluctuations d’intensité du 
faisceau n'introduisent plus d’incertitudes dans la 
détermination des coïncidences accidentelles ; on 
doit par contre connaître le rapport des temps de 
résolution des systèmes à coïncidences affectés 
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respectivement à la mesure du produit & y, et à la 
mesure des coïncidences fortuites. Ce rapport est 
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voisin de 1 et peut être facilement mesuré à 1 % 
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FIG. 5. — Schéma électronique pour la mesure de 
235V (14,2 MeV) 


1] 
229% (14,2 MeV) 


RÉSULTATS. EXPÉRIMENTAUX. — 
trouvé 


2587 (14,2 MeV) [”99v (14,2 MeV) — 1,02 + 0,025. 


Nous avons 


D’après la formule donnée par Terrell [3], les 
énergies moyennes des neutrons produits par les 
deux types de fissions, doivent être très voisines ; 
la variation corrélative d’efficacité de détection des 
neutrons est certainement négligeable. L’aniso- 
tropie des fragments de la fission de *#?Th induite 
par des neutrons de 14,2 MeV est probablement 
plus grande que celle des fragments de ?%$U. Henkel 
et coll. [7] donnent un rapport des émissions de 
fragments de fission à 09 et à 900, de 1,96 + 0,38 
pour la fission du ?#?Th et de 1,40 + 0,14 pour 
la fission de ?#8U, induites par des neutrons de 
14,5 MeV. Néanmoins, l’énergie de 14,2 MeV 
des neutrons dans notre expérience est voisine 
d’un saut de la section efficace correspondant à 
apparition d’un nouveau mode de fission ; il est 
connu [7] que l’anisotropie varie rapidement en 
fonction de l’énergie, dans ce domaine ; aussi le 
rapport des anisotropies des fissions du thorium 
et de l’uranium, qui est 1,4 + 0,03 à 14,5 MeV 
reste assez incertain à 14,2 MeV. Ceci introduit une 
erreur supplémentaire de 2 % environ. 

Comme la disposition géométrique du système 
est la même que dans l’expérience précédente, le 
spectre de neutrons donné par la figure 2 est encore 


valable. La légère dégradation déjà constatée 
n’affecte pratiquement pas le rapport 


2355 (14,2 MeV) 
2529 (14,2 MeV) 


car les lois de variation de ces quantités en fonction 
de l’énergie du neutron incident son très voisines. 

Si nous prenons pour ?ÿ2v (14,2 MeV) la valeur 
mesurée dans l’expérience précédente, nous obte- 
nons : 


2389 (14,2 MeV) — 4,64 + 0,21. 


V. Comparaison de *5v (14,2 MeV) et de 
*52v (14,2 MeV). — J. Leroy [17]. 

La disposition du collimateur de neutrons de la 
chambre à fission et du système de détection des 
neutrons est la même que dans l'expérience décrite 
au paragraphe IV. 

La chambre à fission contient maintenant des 
dépôts d’uranium naturel et des dépôts de pluto- 
nium. Les fissions qui se produisent dans les dépôts 
d'uranium sont pratiquement toutes induites par 
le faisceau de neutrons de 14,2 MeV dans 238U : 
il n’en est pas de même pour le plutonium, car les 
dépôts utilisés contiennent une proportion de 2#Pu 
suffisante pour donner un taux de fissions spon- 
tanées appréciable, et par ailleurs les neutrons 


ralentis dans la paraffine entourant la chambre à 
fission peuvent aussi induire des fissions dans le 
plutonium. 

Les fissions induites par des neutrons de 14,2MeV 
dans le plutonium sont sélectionnées en retenant 
seulement celles qui se trouvent en coïncidence 
avec la particule « associée au neutron de 14,2 MeV 
lors de sa production par la réaction | 

îd + $t — $x + On. 
Le temps de résolution de ce cireuit à coïncidence 
est de 0,15 us. Ce dispositif améliore également 
élimination des grandes impulsions produites dans 
la chambre à fission par l’empilement des petites 
impulsions dues aux particules &« de la radio- 
activité du plutonium. 

L'ensemble du dispositif de mesure est repré- 
senté par la figure 4. 


cintillateur ZnS 


Particules % 


cœ . 
Cible de Tritium 
Faisceau (dt)125 keV 
é— 
last sen) 
Neutrons de 142 MeV 
Bacs d'eau 
| | 
CA 
& 
UY . 
5 Fissions U 
F ; 
n 
(re + 
Fissions"ronides"Pu,. 
: tif | d 240V (14,2 MeV) 
n TRE € $ PE 2 
Fic. 4. Dispositif pour la mesure QETE 142 MeV) 
APPAREILLAGE. — La chambre à fission contient 


500 mg d'uranium naturel réparti en 40 dépôts 
comme dans les expériences précédentes ; elle 
contient aussi 80 mg de plutonium qui sont répartis 
également dans quatre cellules indépendantes de la 
chambre, et connectées chacune à un amplifi- 
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cateur, afin de réduire l’effet d’empilement des 
impulsions dues aux particules & de la radioactivité 
du plutonium. Les amplificateurs ont une bande 
passante de 10 MHz et opèrent une mise en forme 
des impulsions par ligne à retard court-cireuitée 
donnant des impulsions ayant une durée de 0,15 us 
à mi-hauteur. Le diamètre de la chambre à fission 
a été légèrement réduit afin de diminuer l'influence 
de l’anisotropie angulaire des fragments de fission 
sur la probabilité de détection des neutrons de 
fission. 

Le dispositif électronique a été légèrement 
modifié pour réaliser les coïncidences entre fissions 
du plutonium et particules « de la réaction 
d +t—n +ax (fig. 5): Ces particules « sont 
détectées par un scintillateur au ZnS(Ag). Du fait 
de la mauvaise focalisation du faisceau de deutons 
tombant sur la cible contenant le tritium, la proba- 
bilité pour qu’une fission induite par un neutron 
de 14,2 MeV soit en coïncidence avec la particule & 
associée n’était que de 0,15. Le taux de comptage 
des coïncidences était de 4 à 5 par heure. 


RÉsuLrTaTs. — L'erreur principale est l’erreur 
statistique, car nous n’avons pu compter que 
400 coïncidences entre neutrons et fissions du plu- 
tonium. Les autres erreurs, par exemple, les varia- 
tions d’anisotropie angulaire des fragments de 
fission, sont certainement négligeables. 

Nous trouvons 


2805 (14,2 MeV) [35 (14,2 MeV) = 1,045 + 0,08 
si 235v — 4,55 + 0,15, cela donne 


947 (14,2 MeV) = 4,75 + 0,8, 


Cette valeur est en bon accord avec celles 
trouvées par d’autres auteurs : 


2809 (15 MeV) = 4,71 + 0,2. (18) 


Si l’on admet que la variation de v dépend 
linéairement de l’énergie entre 3 et 15 MeV, ceci 
équivaut à : 


200 (14,2 MeV) = 4,61 + 0,2 (18) 
290 (14,1 MeV) = 4,85 + 0,5 (13) 
2805 (14,0 MeV) — 4,2 + 0,15. (14) 


239, 


VI. Comparaison de “v (3,1 MeV) et de 
239% (0,025 eV). — J. Leroy ; R. Sher [1]. 

Dans cette expérience, les fissions dans l’Ura- 
nium 238 sont induites par des neutrons ayant 
un spectre d'énergie ®,(Æ£) voisin de celui des 
neutrons produits dans la fission de Uranium 235 
induite par des neutrons thermiques. Le nombre 
de fissions se produisant dans la chambre par unité 
de temps est donné par 


OO 
Me 3 otE) D(E) dE 
0 


x 


Chambre_à 


Fissions Pu 


-fission Pu.,U 
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Echelle 
Amplificateu 


Amplificateur 
Echelle 


Amplificateur 


de recul 


Coïncidences 
entre © 


et fissions: 


Fissions “rapides” Pu 


‘ouverture 


Signal d 


Coincidences 
entre  fissions 
et neutrons 


Amplificateur 


Fic. 5. — Schéma électronique pour la mesure de 
259v (14,2 MeV) 
239v (14,2 MeV) 


le nombre de neutrons de fission produits pendant 
le même temps est 


sh 10 V(E) i(E) Dh(E) dE 

ci(E) est la section efficace de fission de **$U 
pour l'énergie Æ. Cette relation sert de définition 
à Ÿ. 

Si on admet que V(E) est une fonction linéaire 
de Æ, V(E) = v, + aË, on peut mettre v sous la 
forme v = v, +aË 
avec 


% © œ(E) Pa(E) dE 


Le spectre des neutrons a été mesuré en exposant 
des émulsions nucléaires dans le faisceau, à la place 
occupée normalement par la chambre à fission (*). 
La figure 7 montre la distribution des protons de 
recul ainsi obtenue, et la compare avec celle qui 
peut être calculée à partir de la formule de 
Watt [19] pour le spectre de fission 


Dh(E) = e—Æ sinh V2E- 


La distribution mesurée montre un manque signi- 
ficatif de traces dans la région de 3 à 5 MeV. 


(*) Cette mesure a été faite par MM. Kirchner, Campan, 
Mue Riquet et Mme Leroux. 


Cet effet est peut être dû à la diffusion inélastique 
sur les parois de fer du collimateur ; nous avons 
calculé que l’effet de la diffusion inélastique dans le 
convertisseur lui-même était négligeable. 


L'énergie effective Æ calculée par la formule (6) 
à partir de la distribution de protons de recul 
expérimentale est 


E = 2,8 + 0,15 MeV. 


Le même calcul effectué pour le spectre de fission 
non dégradé donne : 


E = 3,1 MeV. 


APPAREILLAGE. — Un faisceau de neutrons de 
pile de 2 em X 2 em est reçu sur une plaque 
d'uranium enrichi à 20 % en 235Ù, épaisse de 3 mm. 
Un collimateur de 2,5 em de diamètre et de 100 em 
de long, pratiqué à travers un grand réservoir d’eau, 
sélectionne les neutrons quittant le convertisseur 
en faisant un angle de 900 avec le faisceau de 
neutrons thermiques (fig. 6). 

Le faisceau ainsi défini traverse une chambre à 
fission placée dans le système détecteur de neutrons 
décrit au paragraphe III. La chambre à fission 
contient environ 700 mg d'uranium naturel sous 
forme d'oxyde, Un dispositif mécanique simple 
permet de remplacer rapidement le bloc d'uranium 
enrichi par un petit morceau de paraffine ayant 
pour rôle de diffuser sur la chambre à fission une 
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: Protection du Reacteur EL2. 


HS 


Faisceau _de 
neutrons thermiques 


Convertisseur U235 


Diffuseur ou 


F1G. 6. — Dispositif pour la mesure de 


| Points de mesure 


—— Courbe calculée 


Fic. 7. — Distribution des protons de recul. 
Courbe calculée 


Np(E) = [Pre NnlE') dE 


NniE’) = e—E sin h Vz£’ 


ou Diffuseur de Parqgffine 


Chambre à fission 


H,0 
{ZA  Paraffine 


_Bore 


2395 (3,1 MeV) 
2365 [0,025 eV) 


partie du faisceau sortant de la pile. Le temps de 
résolution du système à coïncidences est ici de 
450 us ; le taux de coïncidences accidentelles 
s'élevait à 15 % environ du taux total de coïnci- 
dences. 


RésuLraTs. — Le nombre de coïncidences non 
accidentelles par fission est calculé pour les fissions 
induites par le convertisseur en uranium enrichi, 
lesquelles sont principalement les fissions de 23$8Ù 
induites par les neutrons rapides, et pour les fissions 
induites par le diffuseur de paraffine, ces dernières 
étant essentiellement les fissions de ?#U induites 
par des neutrons thermiques. 

Le rapport de ces deux nombres nous donne 
29(E)/2%3% (0.025) moyennant les corrections 
suivantes. 

19 Correction d’anisotropie angulaire : La distri- 
bution angulaire des neutrons provenant des 
fissions de 2#5UÙ induites par des neutrons ther- 
miques est isotrope ; celle des neutrons provenant 
des fissions de ?8U induites par des neutrons 
rapides est légèrement anisotrope. L'efficacité du 
système de détection peut ne pas être la même 
dans les deux cas. Bat et Kudrin [8] ont calculé la 
distribution angulaire des neutrons de  fission 
lorsque la fission est induite dans SU par des 
neutrons ayant eux-mêmes le spectre de fission. 
Ils ont exprimé cette distribution par l’expres- 
sion 1 + 0,12 cos? © où © est l’angle (dans le 
système du laboratoire) entre la direction d’émis- 
sion du neutron secondaire et la direction du 
faisceau incident. 

Reste à connaître la dépendance de l'efficacité 
par rapport à l’angle d'émission +. Nous avons 
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tenté de la mesurer directement en utilisant une 
petite source de RaBe placée au centre d’une boule 
de paraffine de 12 em de diamètre, recouverte de 
cadmium, et dans laquelle un canal radial de 1 em 
de diamètre a été percé. 

La boule était mise à la place de la chambre à 
fission et le canal pouvait être orienté d’une 
manière quelconque par rapport à l’axe de symétrie 
du système de détection des neutrons. 

Le taux de comptage était mesuré en fonction 
de l’angle entre le canal et l’axe du système. L'effet 
de la différence d’énergie entre les neutrons de 
fission et ceux du RaBe est négligé. En combinant 
les résultats de cette mesure avec l’anisotropie 
calculée par Bat et Kudrin, on obtient une correc- 
tion de (2,0 + 0,05) % en accord avec les esti- 
mations faites antérieurement. 

20 Une petite correction tenant compte des 
fissions spontanées de $U a été appliquée. Pour 
cela, les taux de fissions et de coïncidences furent 
mesurés en l’absence de faisceau. 

Le convertisseur opère une certaine diffusion sur 
les neutrons thermiques du faisceau sortant de la 
pile. Le faisceau de neutrons rapides provenant du 
convertisseur se trouve ainsi contaminé par des 
neutrons thermiques lesquels provoquent des 
fissions dans l?%5U contenu dans la chambre à 
fission. 

Le nombre de ces fissions a été évalué à 20 % 
du total par un calcul basé sur les sections efficaces 
de fission et de diffusion. En comparant les taux 
de fission se produisant dans un morceau d’ura- 
nium naturel, et un morceau de même masse 
d'uranium enrichi à 0,92 % de 2#5U, nous avons 
trouvé que la contribution des fissions thermiques 
était de 17 + 6 %,. Les « fissions thermiques » 
donnant moins de neutrons que les « fissions rapi- 
des » une correction est nécessaire. 

39 Enfin, une correction a été appliquée pour 
tenir compte de la légère dégradation du spectre 
d’énergie des neutrons du faisceau. 

Nous avons pour cela utilisé l’équation 


V(E) = v(0) + aE avec a — 0,14 MeV—t1. 
Notre résultat final est : 
2825 (3,1 MeV) "995 (0,025 eV) — 1,184 + 0,027 
soit 


2229 (3,14 MeV) — 2,93 + 0,075 
en se basant sur la valeur 
2899 (0,025 eV) — 2,47 + 0,03. 


La plus grande partie de l’erreur est due à Ja 
statistique. 


VII. Comparaison entre ‘v (spontané) et 
#52v (0,026 eV). — J. Leroy ; R. Sher [1]. 

La chambre à fission utilisée dans l’expérience 
précédente contenait suffisamment d’uranium pour 
donner un taux de fissions spontanées appréciable : 
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environ 12 par heure. Nous avons profité de l’éta- 
lonnage du système de détection réalisé au cours 
de l'expérience précédente, pour mesurer le nombre 
moyen de neutrons se produisant dans cette fission 
spontanée de #S$U. Une première statistique à été 
faite durant un arrêt prolongé de la pile EL.2, 


. lequel avait interrompu l'expérience précédente ; 


par la suite, Pexpérience a été poursuivie dans un 
autre bâtiment pendant quatre mois. Une petite 
source de RaBe de 0,2 mc que l’on mettait pério- 
diquement à la place de la chambre à fission, 
servait à vérifier la constance de l'efficacité des 
compteurs à BF3. Nous avons pris beaucoup de 
soin pour éliminer les parasites électriques et 
rendre leur taux négligeable vis-à-vis du taux de 
coïncidences, lequel était environ 2 par heure ; 
pour cela, l’ensemble de l’appareillage a été enfermé 
dans une cage de Faraday donnant un affaiblis- 
sement des champs extérieurs de l’ordre de 100 db 
entre 10 KkC /s et 500 MC /s. 

Les corrections calculées ou mesurées pour les 
empilements d’impulsions dues aux & de la radio- 
activité de l’uranium, pour les fissions thermiques 
dues au bruit de fond neutronique, pour les coïnci- 
dences accidentelles, etc... étaient négligeables 26 
leur valeur totale n’excédait pas 1 %. Bien entendu 
aucune correction d’anisotropie ne doit être faite. 

Le nombre total des fissions spontanées enre- 
gistrées fut de 7 500 environ, et le nombre de 
coincidences fut voisin de 1 300. 

Nous avons ainsi obtenu 


do (spontané) — 2,10 + 0,08 
en prenant toujours pour base 
236— 


92 (0,025 eV) — 2,47 + 0,03. 

VIII. Discussion des résultats. — 1° VALEUR DE 
RÉFÉRENCE POUR V. — Ainsi qu’il a été dit précé- 
demment toutes nos mesures de se v ranportent au 
nombre moyen de neutrons prompts ?35v (0,025 eV) 
émis dans la fission de #5Ù induite par des neutrons 
thermiques. Nous avons pris cette quantité égale 
à 2,47 + 0,03 (« World consistent set » B.N.L. 325). 
Ce faisant, nous négligeons les neutrons retardés 
de la fission thermique de 235Ù, mais l’erreur ainsi 
introduite ; 0,7 % est beaucoup plus petite que 
toutes les erreurs de mesure. 

De plus, une légère incertitude plane encore sur 
la valeur absolue de 25% (0,025 eV). Moat et 
coll. [35] ont trouvé récemment une valeur aussi 
faible que 2,326 + 0,053 pour des neutrons 
de 75 keV, par comparaison avee la fission spon- 
tanée du ?2Cf pour laquelle ils avaient obtenu 
De 3,64 Æ 0,07. Kenward et coll. [36]ont mesuré 
236 (0,025 eV) — 2,404 LE 0048 ét calculé 
#86 (0,025 eV) = 2,46 + 0,025 à partir des 
mesures de n et de «. Les deux valeurs données 
par Kenward sont en accord avec celle préconisée 


par le B. N. L. 325, mais la valeur donnée par Moat 
est de 6 % inférieure. 
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Il est intéressant de noter que la même source 
de neutrons calibrée a été utilisée dans les expé- 
riences respectives de Mat et Kenward, néanmoins 
l'accord entre les deux résultats n’est pas très bon. 
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20 Mesures 4 14,2 MeV (Tableau 1). — L'accord 
entre les diverses mesures d’une même quantité 
est généralement bon, compte tenu des marges 
d'erreur annoncées ; toutefois les valeurs données 


TABLEAU I 
FISSION INDUITE 
ÉNERGIE 288U Ln 220h L on 239Pu + n 
AUTEUR DU NEUTRON 282 Ée20 240% 
£ 90 94 
INCIDENT 
2295 ( 3,1 MeV) — " 
Hanson [24], [25] Spectre 2,89 + 0,12* 
de fission 
Kurzminov [27] de ?“U 2,80 + 0,07* 
Présent travail [1] E = 3,1 MeV 2,93 + 0,075 
14,2 MeV 52v (14,2 MeV) — 235v (14,2 MeV) 24,V (14,2 MeV) 
Graves [14] 3,9 + 0,15 
Johnstone [13] 4,13 + 0,25 
Flerov [12] 4,5 0,32 
Flerov [11] 4,45 + 0,35 
4,64 + 
Présent travail [4], [15], [16], [17] 4,55 + 0,15 4,64 + 0,2 4,75 + 0,4 
Smirenkin [18] 4,61 + 0,2* 


Les valeurs marquées d’un astérisque ont été corrigées pour tenir compte de légères différences d’énergie des neutrons 


induisant les fissions. 


par Johnstone [13] et surtout par Graves [14] pour 
Uranium 238 sont en accord difficile avec les 
mesures plus récentes. Il est difficile de se faire une 
idée sur la valeur de ces résultats [13] et [14] 
puisqu'il s’agit d'expériences non publiées, les résul- 
tats seuls apparaissant dans un rapport de 
Leachman à la Conférence de Genève, 1958. La 
valeur donnée par Smirenkin pour des neutrons 
de 15 MeV a été corrigée selon l’équation 
v — vo +0,12 E afin de la comparer plus aisément 
aux autres mesures, lesquelles ont été faites avec 
des neutrons de 14 à 14,2 MeV. 


39 MESURE SUR L'URANIUM 238 AVEC UN 
SPECTRE DE FISSION. — Les valeurs données par 
Hanson [24], [25] et par Kuzminov [27] ont été 
corrigées pour tenir compte de légères différences 
entre les spectres d’énergie des neutrons utilisés 
par ces auteurs et le spectre de fission de 2#5U ; 
une discussion détaillée de ces corrections est 
donnée dans [1]. L'accord entre les 3 valeurs pré- 
sentées dans le tableau I est satisfaisant. 


40 MESURE SUR LA FISSION SPONTANÉE DE ?8U, 
— Le tableau IV montre un très bon accord des 
deux mesures de *5v (spont.) obtenues récemment 
au moyen de la technique des coïncidences par 
Kuzminov [28] et par nous-mêmes [1]. Le résultat 
de Geiger et Rose, obtenu d’une manière moins 
directe est en accord satisfaisant avec les mesures 
utilisant la technique des coïncidences. 

Le tableau II donne diverses mesures du taux de 
production de neutrons par un bloc d’Uranium 258. 


L’accord entre les différents résultats est assez bon 
si on excepte ceux de Sharff [31] qui sont assez 
anciens, et de Kuzminov [28]. 


TABLEAU II 


NOMBRE DE NEUTRONS 
PRODUITS PAR KG D’'U 
ET PAR SECONDE 


AUTEUR 


Fermer etc 15 
DENAIN SLI ARTE EN 16 
KRUZMINONE IPS IEEE EE 1959 "4 0,59 
BOSCH AIMER ET 15,4 
non one ere Rata 45,3 + 0,6 
HANSOUMES IR PRET ECRIRE LOREN 
RODIALMPS IEEE ere ee 14,7 + 3,6 
AD Aer SR ons cons 14,96 + 0,48 
Hdne 02) RPC CCE 15/0102 
Richmondi20) re ere 14,88 + 0,22 
Moyenne pondérée des 6 der- 

MORE ODIRN Va t om oe vai 14,95 + 0,2 


Il existe une contradiction flagrante entre le 
résultat de ce dernier auteur : 


LLIE0 Smet sE 
et ceux par exemple de Littler : 
14,96 + 0,48 n kg—1s—1 [21], [20] 
ou de Richmond [20] 


TRCSERONP PER SES 


De plus, dans l’article cité en référence [28] on 
calcule le nombre de fissions émises par kg d’U et 
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par seconde, à partir du nombre de neutrons émis 
par kg d'U et par seconde et de la valeur de v 
mesurée par la technique des coïncidences ; le 
résultat est significativement plus grand que celui 
obtenu par d’autres auteurs (Tableau ITT. 


TABLEAU III 


NOMBRE DE FISSIONS 


AUTEUR PAR KG D'U ET PAR SECONDE 
STEP ae aces con 6,9 + 0,24 
Whitehouse [23]...... 6,75 + 0,4 
Hero 0e Re 5,5 + 0,8 
KUTMMONA 28] 8,6 + 0,4 
Moyenne des deux pre- 

mières valeurs ..... 6,82 + 0,2 


Nous supposons donc que la mesure faite par 
Kuzminov du taux de production de neutrons est 
erronée. La première ligne du Tableau IV donne 
la valeur de v obtenue en faisant le quotient 


5 = N/A. 


N étant la moyenne des cinq dernières valeurs du 
Tableau IT et, à la moyenne des deux premières 
valeurs du Tableau III. On obtient ainsi : 
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TABLEAU IV 


NOMBRE DE NEUTRONS 
PAR FISSION SPONTANÉE 
DE 28U 


AUTEUR 


Quotient des moyennes données 


dans les tableaux I et II .... 14,95 — 2,19 + 0,075 


| 6,82 
Geiger et Rose [34] .......... 2,30 + 0,20 
KÜTMINOVAPS] RER EE EPP PErEEE 2,10 + 0,10 
Présentitra val {le eereEr rec 2,10 + 0,08 


235% (spont.) — 2,19 + 0,085 (*) valeur en bon 
accord avec celles obtenues par la technique des 
coïncidences. 


Nous tenons à exprimer nos très sincères remer- 
ciements à MM. Jousseaume et Tocquer pour 
l'assistance technique dévouée et efficace qu'ils 
nous ont apportée tant pour la réalisation des expé- 
riences que pour la conduite et la maintenance du 
générateur de neutrons. 


(*) Cette erreur a été calculée comme si les différentes 
mesures de v étaient indépendantes, ce qui n’est pas tout 
à fait exact puisque la même source étalon a été utilisée 
dans plusieurs d’entre elles. 


Manuscrit reçu le 11 mars 1960. 


BIBLIOGRAPHIE 


[1] Suer (R.) et Leroy (J.), À paraître dans J. nuclear 
Energy. 
[2] TERRELL (J.), Phys. Rev., 1959, 113, 527-541. 
[3] TerreLLz (J.), Phys. Reo., 1957, 108, 783. 
[4] Bzaise (S.), GauDin (M.), Jozy (R.), Leroy (J.) et 
VENDRYES (G.), J. Physique Rad., 1958, 19, 66. 
[5] Brozzey (J. E.) et Dicxinson, Phys. Reo., 1954, 94, 
640. 
[6] Brozzey (J. E.) et Dicxinson, Phys. Reo., 1955, 99, 
159, 
[7] Hewxez (R. L.) et Brozzey (J. E.), Phys. Rev., 
1956, 108, 1292. 
[8] Bar (G. A.) et Kuprin (L. P.), Atomnaya Energiya, 
1957, 3, n° 7, 15. 
[9] Diven, ManrTiv, Tascnek et TErreLzz, Communi- 
cation personnelle. 
[10] Suirx (R. K.), Henkez (R. L.) et Nogzes (R. A.), 
Los Alamos Scientific Laboratory, Communication 
personnelle. 


[11] FLerov (N. N.) et Tamanov (E. A.), Atomnaya 
Energiya, 1958, 5, n° 6° 654. 
[12] FLerov (N. N.) et Tazrtszin (V. M.), Atomnaya 


Energiya, 1958, 5, n° 6,653. 

[13] JounsTone (J.), À. E. R. E., Harwell, 1956 non 

publié : cité par LeAcHmaAnN (R. B.), Conférence 

de Genève, 1958, 15/P/2467. 

[14] GRAVES (E. R.), Los Alamos, non publié, cité par 

LEACcHMANN (R. B.), Conférence de Genève, 1958, 

15/P/2467. 

[315] Gaupin (M.) et Leroy (J.), Conférence sur l’utili- 
sation pacifique de l’énergie atomique. Rapport 
P/1186 B. 

Leroy (J.), C. R. Acad. Sc., 1958, 247, 200-202. 

[17] Leroy (J.), C. R. Acad. Sc., 1959, 248, 954-956. 

SMIRENKIN (G. M.) et coll., Atomnaya Energiya, 1958, 
4, 188-190. 

[19] Wartr (B. E.), Phys. Rev., 1959, 87, 1037. 


[20] RicamonD (R.) et Garpner (B. J.), A. E. R. E. 
R/R 2097, 1957. 

Lirrzer (D. J.), Proc. Phys. Soc., London, 1952, À 65, 
2083. 

2] Epce, Austral. Physics, 1956, 9, n° 4. 

3] WInTEHOUSE (W. J.) et GALBRAITH (W.), Phil. Mag., 

1950, 41, 429. 

24] Hanson (G.), rapporté par LEAcHMANN (R. B.), 

Rapport P/665 de la Conférence Internationale sur 

l’utilisation pacifique de l’énergie atomique, 1958. 

[25] Hanson (G.), Rapport P/592 de la Conférence Inter- 

nationale sur l’utilisation pacifique de l'énergie 
atomique, 1958. 

26] Hucnes (D. J.) et Scnwarz (R. B.), B. N. L: 39%5 
(2nd Ed.), 1958. 

Kuzminov (B. D.), Kurzayeva (L. S.) et Bonpa- 
RENKO (I. C.), Soviet Journal of Atomic Energy, 
1958, 4, 187. 

28] Kuzminov (B. D.), Kurzaveva (L. S.), NEsTEROv 
(V. G.), Proknorova (L. I.) et SmIRENKIN (G. P.), 
J. Phys. Expér. Théor U. RSS SUIS METAE) 
406-412. 

] SEGRE (E.), Phys. Reo., 1952, 86, 21. 

[30] FLErOv (G. N.), J. Phys. Expér. Théor. U. R. S. S. 
1955, 28, 503. 

] SHarFr (G.), GoznnABer et KaïBer (G. S.), Phys. 
IREM OECNT0 209)! 

[32] Pose (H.), Z. Physik, 1943, 191, 298. 

[83] Drven (B. C.), Martin (H. C.), Tascaex (R. F.) et 

; TERRELL (J.), Phys. Rev., 1956, 101, 1012. 

[34] Gricer (K. W.) et Rose (D. C.), Canad. J. Physics, 

1954, 82, 498. 

[35] Moar (A.), McTacGarT (M. H.) et Maruer (D. S.), 
À. W. R. E., NR/P-1/59, avril 1959. 

KenwanrD (C. J.), Sanners (J. E.) et RicHmonp (R.) 
A. E.R.E., R/R 2212, 1957. 

[37] Wazrner (A. W.) et Leonarp (B. E.), J. Nuclear 

Energy, 1959, 11, n° 1,4. 


? 


, 


LE JOURNAL DE PHYSIQUE ET LE RADIUM TOME 21, AOUT-SEPTEMBRE 1960, pAGE 629, 


EXCITATION SÉLECTIVE D'ÉMISSIONS MOLÉCULAIRES 
PAR LES ATOMES MÉTASTABLES DE GAZ RARES 


Par L. HERMAN et D. RAKOTOARIJIMY 


Observatoire de Paris-Meudon 


. Résumé. — On expose une étude quantitative de l’intensité des spectres d'émission de CO et N, 
dilués dans un gaz rare. On obtient une excitation sélective dans les systèmes d'II — aÿll et 
a'$E — aÿIl de la molécule CO et dans le système BIT — A8 de la molécule N,. Les bandes cor- 
respondant à certains niveaux de vibration des états électroniques supérieurs sont fortement exal- 
tées. Ces niveaux correspondent à l’excitation de résonance par choc d’un atome métastable X (?P) 
avec une molécule normale CO ou N,. 

Pour vérifier cette hypothèse, on a remplacé la distribution d'intensité par la distribution des 
populations pour CO. Les probabilités de transition ont été calculées par la méthode de Miss Pillow 
pour les bandes d°IT — ail. Le niveau à v — 5 de l’état d'II de CO est environ 4 fois plus peuplé 

que les niveaux de vibration voisins, ce qui confirme bien l’existence d’une excitation de résonance. 


Abstract. — À quantitative study is made of the intensity of the emission spectra of CO and N, 
diluted in rare gases. A selective excitation is obtained in the dSII — a3ll and a/82 — «fl 
systems of the CO molecule and in the BŸII —4* E system of the N, molecule. Selective vibra- 
tional levels of the upper electronic states are strongly enhanced. They correspond to the reso- 
Res excitation by collision of the metastable X (P) atoms with the normal CO and N, mole- 
cules. 

À check of this hypothesis has been made for CO, using the population distribution instead of 
the intensity distribution. The relative vibrational transition probabilities of the dÿII — «IT 
bands have been calculated by Pillow’s method. The v’ — 5 level of the II CO state shows 


an excess population of about 4 and confirms the existence of a resonance excitation. 


On sait que, pendant une collision, un atome 
excité (métastable) A peut céder la totalité de son 
énergie électronique à un atome B à l’état fonda- 
mental. Celui-ci peut acquérir de l’énergie ciné- 
tique de translation ou de vibration, en plus de 
l'énergie électronique. C’est ce que l’on appelle 
les collisions de seconde espèce [1]. Lorsque l’exci- 
tation de l’atome A est obtenue par absorption de 
rayonnement, on a une «fluorescence sensibilisée ». 
Dans ce cas, le coefficient d’absorption est généra- 
lement élevé et la concentration à lPétat excité 
petite. Pour pouvoir être observé, le transfert 
d'énergie de À vers B doit avoir une probabilité 
élevée. Des processus semblables sont également 
possibles lorsque l’atome A est un ion positif. Ces 
ions existent dans la décharge et on n’a pas à les 
produire par absorption de rayonnement. Dans le 
cas de spectres d’étincelle, on observe ainsi de 
nombreux renforcements en présence de gaz rares. 
Par exemple, les raies Cu 7 à niveau initial °D, et 
les raies AI ZT à niveau initial 5 D sont fortement 
exaltées par l’ion Ne* (45,;) [2]. Get effet est très 
sélectif et entraîne une augmentation de l’intensité 
de plus de 30 fois par rapport à l’intensité émise 
en l’absence de gaz rares. 

Le cas de transfert d'énergie électronique de 
l'atome À sur une molécule est plus compliqué. 
Les molécules, même diatomiques, possèdent un 
grand nombre de niveaux de vibration et de rota- 
tion, et il est souvent possible de trouver plusieurs 


configurations dont l’énergie est voisine de celle 
de l’atome excitateur. Des expériences avaient été 
tentées en vue d’exciter l’émission de la molécule TI, 
par les atomes de TI (7 25,), mais sans succès. 

Il semble ainsi qu'il existe très peu de cas per- 
mettant de mettre en évidence l’excitation d’un 
état électronique d’une molécule possédant un 
nombre quantique de vibration déterminé, en 
accord avec le principe de résonance. Quelques 
exemples caractéristiques sont signalés par Ber- 
nard [3] pour la molécule d’azote et par les auteurs 
pour la molécule de CO [4]. 

La présence d’un gaz rare comme diluant a, 
comme on le sait, plusieurs effets. 1° Pendant la 
décharge, la température de l’électron est déter- 
minée essentiellement par l’énergie de l’état métas- 
table ; 20 Celui-ci peut provoquer l’excitation des 
impuretés si les règles de sélection et de résonance 
sont satisfaites. Le premier effet est bien connu 
et est utilisé couramment pour obtenir l’excita- 
tion préférentielle d’un système de bandes. 30 Lors- 
que le gaz rare est en quantité suffisante, 1l réduit le 
nombre de destructions par collision des particules 
émettrices avec les particules normales. Ceci est 
particulièrement important pour les transitions 
interdites dont l’intensité peut être considérable- 
ment augmentée par dilution dans un gaz rare. La 
désactivation par les atomes du gaz rare est 
faible en raison de la grande valeur de l’énergie 
du premier niveau excité qui est généralement 
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beaucoup plus grande que celle de la plupart des 
autres atomes. 4° Les atomes métastables du gaz 
rare et ceux de l’impureté (oxygène) subissent de 
nombreuses collisions avant d’être désactivés. Les 
raies interdites se trouvent ainsi élargies dissymé- 
triquement et le rayonnement émis est celui d’une 
quasi-molécule, Cette transition moléculaire est 
située près de la raie interdite. Son intensité peut 
être mille fois plus grande que celle de la raie, car 
la transition moléculaire n’est pas interdite. 

Ainsi, pour exciter les états à grande énergie élec- 
tronique (ions), on ajoute de l’héllum. De même, 
la dilution de l’oxygène et de l'azote permet d’ob- 
server aisément les raies aurorales de [OI] et les 
bandes d’intercombinaison de N,. L’intensité 
d'émission de cette transition interdite est alors du 
même ordre que celle des transitions permises. 
Grâce à cet artifice, la population des états métas- 
tables de l’oxygène, par exemple, peut dépasser 
un million de fois celle de l’état initial d’une raie 
permise. 

Ces actions multiples des gaz rares rendent sou- 
vent difficile la mise en évidence de l’excitation 
directe par leurs atomes métastables. Ayant remar- 
qué l'excitation sélective dans les bandes du sys- 
tème d $II — a $II de la molécule CO [4], nous 
avons fait une étude systématique du spectre de 
cette molécule émis én présence de chacun des cinq 
gaz rares (He, Ne, A, Kr, X). Nous avons fait 
également une étude fragmentaire sur les mé- 
langes N, + X. Nous donnerons ci-dessous les 
résultats obtenus. 


SYSTÈME d ÿII — «a II de CO 


Dispositif expérimental. — Dans toutes les expé- 
riences décrites ici, on a utilisé le même tube à 
décharge. Il était en forme de U, la partie hori- 
zontale ayant environ 60 cm de long et 2,5 cm de 
diamètre. Ce tube était rempli de gaz rare sous la 
pression d’environ 4 mm de Hg. L’oxyde de car- 
bone était produit par décomposition par la cha- 
leur de l’oxalate de sodium solide, placé dans une 
tubulure verticale qui était en communication avec 
le tube à décharge. Après le scellement et avant 
l’addition de CO, on faisait fonctionner le tube 
sous une tension alternative de 3 000 V et un cou- 
rant de 30 mA. Au bout d’un temps qui variait 
de 30 minutes à quelques heures, toute les impu- 
retés étaient adsorbées par les électrodes et le gaz 
apparaissait très pur. On ajoutait alors au gaz rare 
une petite quantité d’oxyde de carbone. On photo- 
graphiait ensuite le spectre de la colonne positive 
à des intervalles de temps réguliers à l’aide d’un 
spectrographe à trois prismes en flint ayant un 
objectif ouvert à f/10, de 120 cm de distance focale. 
Au début, tous les tubes montraient le même 
spectre, identique à celui émis par l’oxyde de car- 
bone pur. Ce n’est que lorsqu'il ne restait plus que 
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très peu de CO que des changements rapides appa- 
raissaient. [Is se manifestaient par l’apparition 
de raies caractéristiques du gaz rare et par des mo- 
difications de la répartition d’intensité dans les 
spectres moléculaires de CO ou CO*. Nous allons 
passer en revue les résultats obtenus pour chaque 
gaz rare. 


He + CO.-— Ie spectre émis est essentielle- 
ment caractérisé par la présence de bandes intenses 
du système cométaire de CO*, À ?Il, — X ?2*. 
Pour les concentrations élevées en CO, en observe 
de faibles bandes de C, (Swan). L'énergie électro- 
nique de l’atome métastable He (3P5) serait suffi- 
sante pour ioniser CO. En réalité, l'émission de 
CO* est due à l’excitation par choc électronique 
de CO (X 1). On s’expliquerait ainsi le fait que 
lorsque l’on remplace l’hélilum par Ile néon, le 
spectre de CO* ne change pas essentiellement. 


Ne + CO. — Dans l’ensemble, le spectre de 
oxyde de carbone ressemble à celui émis en 
présence d’hélium. La principale différence vient 
de la plus grande intensité des bandes triples. 
L'énergie de l’atome métastable Ne (3P2) est de 
134 043 cm1, alors que celle de CO* (A2 II;) est 
de 133 380 cmt ; on s’attendrait à une excitation 
sélective des bandes à v’ — 0. Cet effet n’est pas 
très prononcé ; seules, des mesures précises pour- 
raient le mettre en évidence. 


À + CO. — Lorsque la teneur en CO est suffi- 
samment petite, on observe les bandes des triplets, 
d’Asundi et d'Angstrom. Entre 5 000 À et 6 500 À, 
on n’observe pas de répartition sélective d'intensité 
dans les séquences. 


Kr + CO. — Ici, les bandes d’Angstrôm ont 
pratiquement disparu et il ne reste que les triplets 
et quelques bandes d’Asundi. La répartition de 
l'intensité est semblable à celle observée dans 
l’argon. 


X + CO. — Pour une faible teneur en CO, 
on observe seulement les «systèmes dSIl; — & 3II, 
et ag'%2T — a SIL (Asundi). L’excitation des 
niveaux de vibration est très sélective pour le 
premier système : comparées à l’émission dans 
CO pur ou dans les mélanges de CO et de gaz rares 
autres que X, les bandes à v' — 5 sont considé- 
rablement renforcées. On observe un renforcement 
marqué, quoique moins prononcé, dans le système 
d’Asundi, pour 6’ — 11. La figure À montre bien 
l'excitation sélective de ces niveaux de vibration. 

La figure 2 permet de comparer l’ensemble des 
résultats décrits ci-dessus. 
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Fic. 3. — Spectre de l’azote émis par la colonne positive en présence de xénon. 
A, spectre émis avec des traces de N, ; B, spectre émis avec beaucoup de N>;. 5 
a, b,c, d, e, f, bandes (5,2), (6,3), (7,4), (8,5), (9,6), (10,7) du premier système positif ; 


g, h, &, J, k,l, m, n, bandes (5,1), (6,2), (7,3), (8,4) (9,5), (10,6), (1157), 


(12,8) ; 0, (5,0). 


On voit la grande exaltation des bandes à #” = 5 pour les faibles concentrations de N, (a et g). 


POPULATION DES NIVEAUX DE VIBRATION 
DES ÉTATS d °II de CO 


Pour obtenir une estimation quantitative de 
l'effet ci-dessus pour le système des triplets, nous 
avons effectué des mesures d'intensité relative sur 
les bandes (2,0), (3,0), (4,0), (5,0), (6,0). Les résul- 
tats obtenus figurent dans le tableau I. Dans les 
deux premières colonnes, figurent les nombres 
quantiques de vibration, dans la troisième, les 
longueurs d’ondes. Dans la colonne suivante, on 
a porté les intensités pour une population cons- 
tante calculée par la méthode de Miss Pillowf[5]. 
Dans l’avant-dernière colonne figurent les inten- 
sités relatives mesurées et, dans la dernière colonne, 
les populations relatives 


/ T{o'67) (T°) 
AU JACAANMRENES) 


TABLEAU I 


POPULATION RELATIVE DES NIVEAUX DE VIBRATION 
DE L’ÉTAT ÉLECTRONIQUE d II, o’ 


9 pe” (À) I(T = co) I(5'6") N(s') 
2 0 6 433 16,2 16 0,99 
3 0 6 010 34,8 46 1,32 
k 0 5 670 61,6 115 1,87 
5 0 5 330 90 400 RAA 
6 0 5 070 99 81 0,82 


On voit ainsi que le niveau p' = 5 est 5,4 fois 
plus peuplé que #’ — 6 et 2,4 fois plus que #' — 4. 
Nous pouvons donc conclure à l’existence d’une 
excitation sélective des bandes, vraisemblable- 
ment par les atomes métastables de X(3P9). 


PROCESSUS D’EXCITATION 


Les collisions entre les atomes métastables et 
les molécules normales de CO et N, s’écrivent : 


(a1) X(#P2) + CO(X 12+) — X{LS,) + CO(IL, » — 5). 


67 069 cm! 67 245 em—? 
(a2) X(3P9) + CO(XIZ +} — X{1LS,) + CO(a 52 +, p’ — 11). 
67 069 cm—t1 67 520 cm! 


(6) X(P9) + AUX IE) XUS)) + N(B IL, 6’ — 5). 
67 069 cm—1 67 550 cm—1 


Dans la réaction (af) la différence d’énergie AE 
est seulement de 175 cm1, soit 0,022 eV ; dans, 
la réaction (a2), la différence est plus importante : 
AE = 451 cm1, soit 0,055 eV. Pour W,(B SIL, v'—5), 
AE est égal à 485 cm1, soit 0,06 eV et pour 
vo! = 6, ÀE = 0,13 eV. Ce petit défaut d'énergie 
électronique est facilement comblé par l’énergie 
cinétique de X(#P2), la température du gaz étant 
de l’ordre de quelques centaines de degrés. Les 
études antérieures faites sur le transfert d’énergie 
entre atomes montre qu’un écart de 0,1 eV est suf- 
fisant pour que l’effet de résonance soit considéra- 
blement réduit. Dans les cas utilisés ici, on a donc 
un important effet de résonance. 

Nous avons vérifié expérimentalement cette 
excitation sélective pour la molécule N,. 


SYSTÈME B ‘II — A? de N.. 


L'effet des gaz rares sur le spectre N, a été signalé 
par plusieurs auteurs [3]. On trouve une augmenta- 
tion de la température apparente de vibration du 
premier système négatif, avec l’hélium ; une exci- 
tation sélective des bandes à v’ — 0 et une augmen- 
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tation de la température de rotation du deuxième 
… système positif, avec l’argon ; une perturbation des 
bandes du premier système positif, avec X : les 
bandes à p#' — 5 et à pv’ — 11, 12, 13 sont forte- 
ment exaltées. 

Ces observations sont qualitatives et il serait 
intéressant d'obtenir une estimation quantitative 
de la population relative des différents niveaux de 
vibration de l’état initial B SIT. D'autre part, le 
niveau 9" — 5 correspond bien à l'excitation par 
l’atome métastable X(3P2), mais non les ni- 
veaux #’ — 11,12 et 13, pour lesquels on a cherché 
un processus compliqué d'émission, peu vraisem- 
blable d’ailleurs. 

Nous avons effectué avec l’azote une expérience 
similaire à celle faite précédemment avee X + CO. 
Le résultat obtenu est illustré par la reproduction 
de la figure 3. 

Dans l’ensemble, on observe ici, comme pour CO, 
une évolution du spectre visible de l’azote lorsque 
sa pression partielle diminue. Celle-ci est particu- 
lièrement marquée pour le premier système positif. 
Pour une concentration élevée de N,, le spectre 
ressemble évidemment à celui de l’azote pur : dans 
chaque séquence, l’intensité des bandes varie de 
façon monotone, en passant par un seul maximum 
lorsque À diminue. Pour des traces d’azote, on 
a une augmentation de l’intensité des bandes 
o! = 5, soit À 6 129 Â [5,1]et À 6 706 À [5,2]. Pour 
les concentrations intermédiaires, on à une aug- 
mentation de l'intensité des bandes à v' — 7 et 8 
au lieu de #’ — 5. Par contre, nous ne retrouvons 
pas de bandes intenses à v — 11 et 12 qui sont 
si caractéristiques de l’azote actif. 

Nous pouvons conclure que leffet spécifique 
du xénon obtenu avec les plus grandes dilutions 
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de l’azote, est bien dû à l'excitation par les atomes 
métastables X(3P£). L'augmentation de l'intensité 
des bandes à #’ — 7 et 8, lorsque la teneur en N, 
A GE doit être attribuée à un processus dif- 
érent. 


RÈGLE de WIGNER 
(conservation du spin) 


Cette règle est valable pour les collisions entre 
deux atomes. Comme on le sait, elle concerne la 
variation du spin résultant : le spin total ne devant 
pas changer pendant la collision. Toutefois, de 
nombreuses exceptions ont été trouvées à cette 
règle. 

Dans le cas de collisions entre un atome et une 
molécule, au lieu de courbes de potentiel, on a des 
surfaces de potentiel et les règles de sélection ne 
sont pas valables, en particulier la règle de Wigner. 

Remarquons toutefois que, dans le cas des pro- 
cessus (al) et (a2), les molécules hypothétiques 
XCet XO ont une très faible énergie de dissociation 
et le transfert de l’énergie aura lieu sans décompo- 
sition de CO. On s2 rapproche ainsi du cas d’exci- 
tation par collision entre atomes. 

Rappelons que pour X(3P5), CO(X 12*), X(15,) 
et CO(d SIT), les spins sont respectivement S, = 1 ; 
Do 0e De 100 LC OI 0e 0 eo 
On a une situation semblable pour la réaction (b). 
Ainsi, dans les réactions étudiées ici, le spin total 
reste inchangé au cours de la collision. 

Ce travail a été effectué grâce à l’aide de l'Office 
Européen de l'Air Research and Development 
Command. 


Manuscrit reçu le 3 juin 1960. 
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CALCUL DU CHAMP DE FORCE ET INTERPRÉTATION DES SPECTRES 
DE VIBRATION DE L'ALCOOL MÉTHYLIQUE 
(CH,OH, CH,0D, CD,OH ET CD,0D) 


Par Monique MARGOTTIN-MACLOU, 


Laboratoire d’Infra-Rouge (Laboratoire de Chimie-Physique), Faculté des Sciences de Paris. 


Résumé. — On détermine le champ de force de valence de l’alcool méthylique, en faisant l’hypo- 
thèse qu’il dérive d’un potentiel harmonique. Le calcul est conduit selon la méthode de Wilson, 
complétée par une méthode d’itération. = 

Le champ de force calculé permet d’obtenir les fréquences de vibration de CH;0H, CH;OD, 
CD,0H et CD,;OD avec une erreur moyenne de 0,5 % par rapport aux fréquences observées dans 
ces alcools à l’état gazeux. 

On discute l’utilisation du critère de la « localisation de l’énergie » comme base d’une nomen- 
clature des modes normaux de vibration. 


Abstract. — The valence force field of methyl alcohol has been determined using a harmonic 
potential hypothesis. The calculation is carried out according to Wilson’s method, completed 
by an iteration method. 

From the calculated force field, the vibration frequencies for CH,;0H, CH,;0D, CD,0H and 
CD,0D were obtained with a mean error of 0.5 % relative to the observed frequencies in the 
gaseous state. 

The use of the ‘‘ energy localization 
modes of vibration is discussed. 


, 


? criterion as a basis for the notation concerning normal 


Introduction. — Nous avons effectué l’analyse I. Paramètres moléculaires. Coordonnées in- 
vibrationnelle des quatre molécules d’alcool mé-  ternes. — 1. PARAMÈTRES MOLÉGULAIRES. — Nous 
thylique-: °CIT,OH,-CHOD (6) CD,0H" (et 
CD;,OD (1) en utilisant les méthodes de calcul 
élaborées en particulier par Eliashevich [1] et 
Wilson [2]. 

Les fréquences de vibration de ces quatre molé- 
cules calculées en utilisant le champ de force que 
nous avons déterminé sont en accord avec les fré- 
quences observées dans ces alcools à l’état gazeux. 

L'interprétation du spectre de vibration du 
méthancl qui découle de cette analyse peut servir 
à l’interprétation générale des spectres de vibration 
des autres alcools. 

Un tel calcul peut également être la base d’une 
étude du champ de force dû à la liaison hydrogène, 
étude que nous avons abordée et qui fera l’objet 
d’une publication ultérieure [31]. 


Ha) 


%k 
*X * 


Un calcul de vibration pour cette molécule a été 
déjà effectué par C. Tanaka, K. Kuratani et 
S. I. Mizushima [3]. Mais ceux-e1 ont calculé 
seulement les cinq basses fréquences appartenant 
au type de symétrie À’ pour CH,OH, CH,0D 
et CD;OH, en utilisant un champ de force du 
type d’Urey-Bradley. | 

Nous avons préféré pour notre part l’hypothèse AE | 
du champ de force de valence. 


() Ces alcools nous ont été fournis par Mme Corval, At : 
du laboratoire de M. Viallard. Nous les remercions  AVOns utilisé comme valeurs des paramètres molé- 


vivement. cülaires à l’équilibre celles déduites par Ivash et 
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Dennison [4] de l’étude de spectres de micro- 


ondes (?). Les notations sont indiquées sur la 
figure 1. 

d? — 1,093 À (supposé) 

DEA SEX 

1 — 0,937 À 

y° = 105056 

CT = RES 


(ces auteurs donnent 109030’, mais l’adoption de 
l'angle tétraédrique n'apporte pas d’effet appré- 
ciable sur les constantes de force calculées ni sur 
la description des coordonnées normales comme 
combinaisons linéaires des déplacements des 
atomes). 

Distance de l'oxygène à l’axe du groupe méthyl : 
0,079 À ce qui donne : 


B° — 9 — 10601855” 
9 — p0,— 1110424” 
D = Sc9s" 


Nous adoptons pour les inverses des masses 
atomiques, les valeurs suivantes : 


24 er = OA ITERSE 
ma 
—— Up — 129,9067.1022g 1 
mp 
— —=pg—= 5,01507.102? g—1 
mc 
ie Uo = 3,76485.1022 g—1, 
mo 


2. COORDONNÉES INTERNES DE DÉPLACEMENT. -— 
Nous avons choisi les variations des paramètres 
moléculaires indiqués sur la figure 1. 


Ad 

150 Variations des longueurs des liaisons CH(,), CH, 
ë CH respectivement. 

Ad: 


AD : Variation de la longueur de la liaison CO. 
Al: Variation de la longueur de la liaison OH(,). 


AB ; 
‘e Variations des angles H(,,C0, H(9CO et H(3C0 
a respectivement. 

QE 

A ER 

À Variation des angles HOCHE) NH )CE (3) et 
#23 H(3CH( respectivement. 

A 31 


Ay: Variation de l’angle COH(. 


et en outre : 
NT AT 6 AT 
5 


INT 


(2) Les valeurs des paramètres déduites par d’autres 
auteurs [29], [30] sont légèrement différentes, mais toutes 
font apparaître une inclinaison de la liaison CO par rapport 


à l’axe du groupe méthyl. 
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est l’angle de torsion de l’hydroxyle par rapport au groupe 
méthyl autour de Paxe CO. 


On désigne par 
T16 : angle dièdre des plans H(,,C0 et COH(,), 
T26 : angle dièdre des plans H(3CO et COH,,,, 
Ts6 : angle dièdre des plans H(3CO et COH(y. 


Ces angles dièdres sont orientés avec la conven- 
tion de signe donnée par Decius [5]. 

Entre les variations des 6 angles & et & formés 
par les 4 liaisons issues du carbone existe la rela- 
tion suivante approchée (strictement valable si 
tous les angles à l’équilibre étaient tétraédriques) : 


AUTT + Aus As + AB, + AB; + AB; = "0, 


3. COORDONNÉES INTERNES SYMÉTRIQUES. — 
Dans sa configuration d'équilibre, la molécule de 
méthanol appartient au groupe de symétrie C$. Elle 
possède donc un seul élément de symétrie, le plan 
qui contient les atomes H,,,, C, O et Hi. 

Si une opération de symétrie par rapport au 
plan 6 laisse invariante ou change de signe une 
coordonnée symétrique ou normale, celle-ci sera 
notée respectivement À' ou A”. 

Nous avons choisi comme coordonnées symé- 
triques des combinaisons linéaires normalisées et 
orthogonales entre elles des coordonnées de dépla- 
cement. De plus, les combinaisons linéaires de 
type A’ sont orthogonales à la coordonnée supplé- 
mentaire (3) : 


= 


SR a race 


V6 


(7 


qui correspond à la relation existant entre les 
angles «et £. 

Dans ces conditions, ainsi qu'il a été indiqué par 
Wilson [6], on ne tient plus compte de Sé” dans la 
suite des calculs. En effet, les éléments Gf# 
(et G#) de la matrice G (cf. $ III) sont nuls. 

Les coordonnées symétriques ainsi déterminées 
sont : 


(3) En fait, c’est à la coordonnée 


SA2— _ [La + Aus + Atgy + AP; + AB, + AG:;) 


(24% Au os 
2 V2 


26; — Ar — a) 


? 


où 0 est l’angle, exprimé en radians, entre la liaison CO 
et l’axe du groupe méthyl, et supposé très petit, que doivent 
être orthogonalisées les coordonnées de type 4”. Elle corres- 
pond à la relation existant entre les angles œ et lorsque, 
à l'équilibre, les angles 69 et 85, B£ sont légèrement diffé- 
rents. Mais nous avons vérifié qu'il suffisait, à l’approxi- 
mation de nos calculs, d’orthogonaliser les huit coor- 


\ , À 
données de type À’ à la coordonnée ,$9 . 
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Pour le type À”: 


’ 


’ {I 
SE Ve (Aie + Atos + Aus] — AP, — AB; — Af:) 


Ve tem 

s$ = Ay 

270 il 

S& — " (2A4, — Ad, — Ad) 

2 CEE 

SF = = (2AB; — Afz — AB:) 
V20 

nn et 

04 = —— (2103 ==- APE . A3) 
V6 


Pour letype40: 


Ci HA nas 
V2 
Ke 1 
5% = — (AB: FES AB3) 
v2 
[4 fl 
(Es à ve (Au31 — A2) 
sy = Ar 
II. Choix du champ de force. — Nous avons 


adopté l'hypothèse du champ de force de valence. 
Ce champ de force est donc décrit par des -cons- 
tantes de force de valence, de déformation et 
d'interaction liaison-liaison, liaison-angle et angle- 
angle. 

Rappelons qu’il est harmonique ; le calcul ne 
tient pas compte de l’énergie d’interaction entre 
les vibrations, et entre les vibrations et la rotation. 

Bien que l’étude de ces 4 molécules permette en 
principe de calculer le champ de force complet, nous 
avons négligé (et ceci rend par ailleurs les calculs 
plus commodes) quelques constantes de force ou 
différences de constantes dont l’effet sur les fré- 
quences est supposé de l’ordre de grandeur des 
erreurs expérimentales, soit parce qu’elles doivent 
être a priori petites (fu, fav» fne — pe’, {pa — fn...) 
soit parce qu’elles agissent principalement sur des 
fréquences éloignées (fn4, /m). 

Nous avons en définitive effectué les calculs avec 
le champ de force défini par la matrice f (4) donnée 
dans le tableau I (voir p. 637). 


(#4) En fait, les constantes de force j;;y intervieinent 
dans les calculs sous forme de combinaisons linéaires 
{équation (10)). Les combinaisons linéaires que l’on déter- 
mine sont en nombre insuffisant pour que l’on puisse cal- 
culer individuellement toutes les constantes jy. Ceci est 
lié à l'introduction d’une coordonnée interne supplé- 
mentaire. 


III. Rappel des notations et de la formulation 
de Wilson. -— On note : 
R : la matrice colonne des coordonnées internes de 
déplacement À;. 
S : la matrice colonne des coordonnées internes 
symétriques 154. 
Q : la matrice colonne des coordonnées internes 
normales @x. 
Ces matrices sont reliées par : 


S—= UR (2) 
SL (3) 


où U est une matrice orthogonale dépendant de la 
symétrie moléculaire et Z une matrice non 
orthogonale. 

En fonction des $,, l’énergie cinétique et l’énergie 
potentielle s’écrivent respectivement : 


et 


TES GS (4) 

2 PTS PS: (5) 

On recherche la transformation diagonalisante 
de GF'telle que : 

TL LGRLESNX (6) 

où À est la matrice diagonale constituée des valeurs 


propres à de GF, qui sont reliées aux fréquences 
propres de vibrations y exprimées en cm1 par : 


Axe = 47? €? VE. (7) 


Les éléments de la matrice ZL sont les compo- : 


santes des vecteurs propres de GF. On normalise Z 
à l’aide de la relation : 


TETE NN (8) 

et L vérifie de plus l’équation suivante : 
Lac (9) 
IV. Le champ de force du méthanol. — 
1. RÉSULTATS DU CALCUL. — Ayant établi la 
matrice F à partir de la matrice f par la relation : 
P=U;0 (10) 


et ayant calculé la matrice G (5) par la méthode 
donnée par Wilson [7], qui utilise des vecteurs 
d’'Eliashevich [1], nous avons déterminé les cons- 
tantes de force f,; à l’aide de la méthode d’itération 
que nous avons précédemment décrite [9]. 


(5). Pour le calcul de G, on tient compte de l’angle 8 entre 
la liaison CO et l’axe du groupe méthyl. Si on fait 0 — 0, 
on introduit dans G une approximation qui a des effets 
non négligeables sur certaines fréquences et par suite con- 
duit à des modifications sur certaines constantes de force. 
Or il est souhaitable de conduire le calcul ‘formel avec le 
maximum de rigueur, une fois faites les hypothèses fon- 
damentales nécessaires pour la formulation du problème 
(Phypothèse en particulier des petits mouvements des 
noyaux autour de leur position d'équilibre). 
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TABLEAU I 
MATRICE f 

on A Me Au Abe | AB. A6 l'A Ay | Ar 

fn 0 0 0 Da Da ÎDa DE Îp6 fD6 0 fpy 0 

fa faa faa fax 0 fax fag 0 0 0 0 0 

fa fad fax fax 0 0 fag 0 0 0 (0) 

fa 0 fax fax 0 0 lag 0 0 0 

fa face force fap lag 0 la fo 0 

fa far 0 fag fag fix fav 0 

fa fu8 0 ÊT fix fav 0 

le fee . le fev 0 

18 lee le fev 0 

fi = fr 

16 le fev 0 

fl fur 0 

fr 0 

Ar a f- 


Après 3 itérations, nous avons obtenu un champ 
de force qui permet de calculer les fréquences de 
vibration avec une erreur moyenne de 0,5% par 
rapport aux fréquences observées (0,35 % pour les 
fréquences de type À’ et 0,7 % pour celles de 
type A” qui sont d’ailleurs beaucoup plus difficiles à 
mesurer avec précision). Dans cette détermination 
de l'erreur moyenne nous ne tenons pas compte 
de la fréquence de torsion ($). 


(5) Un travail récent de Burkhard et Dennison [10] 
* permet de la situer vers 270 cm? pour CH,;0H. 
Mais l’approximation harmonique est dans ce Cas particu- 
lièrement grossière, étant donné la hauteur assez faible 
de la barrière de potentiel, 374,8 em! d’après Ivash et 
Dennison [4]. Ceci n’a pas d'influence sur les autres modes 
de vibration tels que nous les déterminons, c’est-à-dire 


Les constantes de force calculées constituent le 
tableau II. Dans le tableau III sont indiquées les 
fréquences calculées, vesr., les fréquences obser- 
vées dans les gaz, vor. et l'erreur relative en %. 


2. REMARQUES SUR LE CHAMP DE FORCE — () 
Précision des constantes de force calculées. — 


en les supposant harmoniques et sans interaction entre 
eux, ni avec la rotation interne, ni avec la rotation globale 
de la molécule. En effet, la torsion apparaît alors comme 
parfaitement isolée. Wilson [8] a d’ailleurs indiqué que, 
lorsque dans une molécule existe une rotation interne, 
gênée par des barrières de potentiel de hauteurs égales, 
on peut effectuer le calcul relatif aux vibrations normales 
en fixant la molécule dans une position donnée arbitraire 
et en ignorant cette rotation interne. 
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TABLEAU II 
CONSTANTES DE FORCE f5ÿ (1) 
fa — 4,7537.105 dynes/em faa — — 0,00596.105  dyne/cm 
fa = 4,8908.105 » fan 0,17800 40% dyne/rad 
fn — 5,2658.105  » fag = 0,19854.10—% » 
h = 7:5312,105 » fng — fna = 0,45723:10©° » 
fon == 0571001 10m dynescny rade fDy =10,38012-10 » 
fa Dr Too = 0,52378 AO o) he LE fe ui DSTI » 
fe — fes — 0,86251 .10—1 » fn = — 0,34885 .10—5 » 
JB — fee — 0,81078.10—7? » fag — 0,066642.10—11-+. dyne.cm/rad? 
fun + fe = 0,088757.10—11 » fer — fer = 0,10465.107* ) 
fr = 0,76017.10—11 ) fe fe 00 007210 ) 
ja = PO MQSEE » 
(1) Toutes les décimales ne sont pas significatives (cf. $ IV-2-4). 
TABLEAU III 
FRÉQUENCES CALCULÉES ET FRÉQUENCES OBSERVÉES 
CH,0H CH,0D CD;0H CDO0D 
v calc. y obs. ASRTA v calc. y obs. A\Sy OA vcalc. vobs. Av % v calc. vobs. Av 
1 039 1 033,5 + 0,5 1 044 1 OBOLE + 0,4 980 986 — 0,6 CVS) 981 — 0.4 
V0 8850 12 883 (*) 0,10 V2 885 2 885 (*) 0,0 2 074 2075 —0:05 2 074 2 074 0,0 
V3 1 464 14455 + 0,6 1 459 1 458 + 0,1 10185 11H89 0,0 410162 1 136,5 — 0,4 
Va 3 695 3 679 + 0,4 2 707 227116 — 0,3 3 691 3 680 + 0,3 2 700 2718 — O0, 
V0 47) 1 345 + 0,15 861 865 — 0,5 12296 14297 — 0,1 774 775 —0, 
VG 2 984 2 960 + 0,8 2 984 2 965 + 0,6 2 209 2 215 — 0,3 2 208 2 213 10h 
Va 1 069 +1 070 — 0,1 LR AT AD + 0,9 858 857 Æ 0,1 1023 1029 —01 
Ve 1 430 4 425 + 0,35 1 428 4 420 + 0,6 1 038 — —— 1 064 4071 — 0,7 
3007 + 3 000 02 3007 — 3 000 0,2 2922402 0600 1 00002400 D CURE 
Vo 1148 —1160 — 1,0 1 148 1 160 — 1,0 882 — 890 — 0,9 882 888 — 0,9 
Va 1 474 4 475 — 0,1 1 47% 4 475 — 0,1 1 074 1 081 — 0,6 1 074 1 083 — 0,8 
Va 270 270 0,04 215 — — 256 - — 495 — ee 


(*) La bande d’absorption correspondante est en résonance de Fermi avec une bande harmonique des bandes ver{k 
1450 cm—!, Nous avons pris comme fréquence le milieu de l’intervalle de fréquence séparant les deux bandes de résonancek 


Toutes les décimales données pour Îles constantes 
de force (tableau IT) ne sont pas, bien entendu, 
significatives du point de vue physique. Elles ont 
été conservées pour éviter les erreurs d’arrondi et 
permettre de vérifier la conduite des calculs. 

Les constantes de force déterminées avec le plus 
de précision sont les constantes de force de valence 
et de déformation, diagonales dans la matrice f, 
et les constantes d’interaction agissant princi- 
palement sur des fréquences voisines, par 
exemple fn, Ct /ng — fn4 ; On peut considérer que 
le caleul nous les a données à quelques % près. 

Les constantes d'interaction agissant sur des 
fréquences éloignées dans le spectre sont fournies 
par le calcul avec une imprécision beaucoup plus 
grande. 


b) Quelques considérations sur les constantes de 
force de valence des liaisons CH et sur les constantes 
de déformation des angles à et 8. — Nous avons 
essayé d’expliquer les différences des constantes 
Ja — la la -— fa et fe — fe et d’en trouver a priori 
le signe et un ordre de grandeur par quelques con- 
sidérations sur l'aspect électronique des liaisons. 

Ainsi que nous l’avons souligné plus haut, la 
liaison CO est inclinée par rapport à l’axe du 
groupe méthyl. L’inégalité des angles formée par 
les liaisons issues du carbone peut être reliée (?) à 
une différence d’hybridation, autour de cet atome, 
des orbitales contribuant à la formation des 


(") Grâce à la relation de Coulson [11], entre l’angle de 
deux orbitales 0;; et leur taux d’hybridation à, et À: 
EME TIGOS (Gr =) 
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haisons CH, et par suite à des différences entre les 
constantes de force caractérisant les liai- 
sons CH (f; — fa), les angles OCH (fs — f) et les 
angles HCH (f — ja) (5). 

Nous pouvons ainsi rendre compte du signe de 
ces différences. 

Par ailleurs, si l’on trace les courbes : constantes 
de force des liaisons CH d’une part, et des angles 
CCH d’autre part (valeurs citées par Coulson et par 
Pallman [12]) en fonction des angles entre les orbi- 
tales hybrides autour de l’atome de carbone, on 
obtient approximativement des droites. Une varia- 
tion d'angle de 4043’ entre les orbitales (égale à la 
différence des angles 8° et 8/0 dans le méthanol) 
correspond alors à une variation de 0,076.105 dyne/ 
cm pour les constantes de force de valence et 
de 0,028.1071 dyne.cm/rad? "pour les constantes 
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de force de déformation. Notre calcul nous a amenés 
à des différences de 0,137.105 dyne/em et 
0,052.1071 dyne .em/rad? respectivement dans le 
méthanol. Ces valeurs sont bien du même ordre de 
grandeur, e& nous obtenons bien le sens des varia- 
Lions des constantes de force. 


c) Comparaison de ce champ avec celui ob- 
tenu par Mizushima et coll. [31. — Cette ‘compa- 
raison ressort du tableau IV (?). Rappelons que 
Mizushima n’a calculé que les basses fréquences 
de type A’ pour CH,OH, CH,0D, CD,OH (erreur 
moyenne : 2,7 %). Les constantes de force relatives 
aux hautes fréquences de valence n’ont donc pas été 
évaluées. Enfin, les constantes d’interaction autres 
que celles données dans le tableau IV apparaissent 
nulles dans l'hypothèse du champ d’Urey-Bradley. 


TABLEAU IV 


COMPARAISON DES VALEURS DES HUIT CONSTANTES DE FORCE CALCULÉES PAR MIZUSHIMA ET COLL. 
AVEC LES VALEURS CORRESPONDANTES QUE NOUS AVONS OBTENUES 


MizusHIMA ET COLL. [3] (*) 


5,696.105  dyne/cm 


NOTRE CALCUL 


fn 5,266.105  dyne/cm 

fy 0,758.10—11 dyne.cm/rad? 0,760.10—11 dyne.cm/rad? 
fe — fee (**) 0,962 .10—11 ) 0,835.10—11 » 
2 0,467.10—11 » 0,550.10—11 n 
fout fee (*) 0098 102 » 0,089.10—11 ; 

up — 0,029.10—11 » 0066 102 » 

fn 0,328.10—% dyne/cm 0,380.10—11 dyne/cm 

ÎD6 — fDa 0572710 » 0,457 .16—3 » 
(fDa ne 0) 


(*) Dans les formules de transformation entre les deux types de champs de force nous avons utilisé les mêmes valeurs 
des paramètres moléculaires que dans nos calculs (avec 0 — 0) en l’absence d’indications données par Mizushima à ce 
P p 


sujet. 
ie) 


Moyenne de fs — feg et fe — fee, pour notre calcul. 


(**) Moyenne de fy — fux et fa — faux, pour notre calcul. 
(*) De plus fx, — feg dans le champ d’Urey-Bradley, d’après les formules de transformation. 


V. Localisation de l’énergie. — 1. DÉFINITION. 
—- Pour une vibration caractérisée par À, l’énergie 
potentielle s’écrit : 

2 Li Fu 
\ 
Nous disons que, pour une vibration k, l’énergie 

est « localisée », dans (2V, par une coordonnée 

symétrique S, si le terme L4, F, est le terme très 
prépondérant dans l'expression de (2V}. Nous 
disons que, pour une vibration #, l’énergie est 

« répartie » entre plusieurs coordonnées symé- 

triques 494, Sy, Sy, ... siles termes 


2 2 2 
Li Fu,  Lir Fi, Lir Fu 


(8) Conjointement, les longueurs des liaisons CHI et les 
angles & devraient avoir des valeurs légèrement différentes. 
Ceci n’est pas impossible, mais les données de nricro- 
ondes n’ont permis de déterminer les paramètres molé- 
culaires du méthanol qu’en supposant le groupe méthyl 
symétrique par rapport à son axe. 


(Pr = à Q © E Lie Fu Où m1. (12) 


sont tous du même ordre de grandeur dans l’expres- 
sion de (2Vx. (Si2 < k < n, pour un type de 
symétrie donné, #',t",1" ... sont des valeurs parti- 
culières de { qui sont au maximum au nombre 
de n.) 


» DE L'ÉNERGIE POUR LES 
Li Fa 
k 

sont calculés pour les quatre molécules. Ils cons- 
tituent les tableaux V à VIII pour les vibrations 
de type 4’. Nous ne donnons pas les tableaux 
correspondant aux vibrations de type A" pour 


2. « LOCALISATION 


VIBRATIONS DU MÉTHANOL. — Les termes 


(#) Des formules de transformation, faisant intervenir 
seulement les paramètres géométriques moléculaires, relient 
les constantes de force introduites dans l'hypothèse du 
champ de force d’Urey-Bradley et celles introduites dans 
l'hypothèse du champ de force de valence [32]. Nous avons 
donc effectué ces transformations sur le champ de force 
donné par Mizushima pour le comparer au nôtre. 
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TABLEAU V 
LOCALISATION DE L'ÉNERGIE — CH,OH — Tyre À’ 
ne 
(énémenrs Li Fi “e) 
ÂX 
Qi Q Qs Qù Q5 O6 Q7 Qs 
a 0,820 0,002 0,024 0,000 0,000 0,000 0,280 0,007 
valence CO 
S2 0,001 0,962 0,002 0,000 0,000 0,039 0,001 0,001 
valence CH; ea 
S 
éluemelion. CH 0,015 0,001 0,780 0,001 0,059 0,000 0,005 0,276 
Sa 0,001 0,000 0,020 0,975 0,041 0,000 0,008 . 0,009 
valence OH 
JS s 
on don COI 0,219 0,000 0,021 0,001 0,617 0,001 0,212 0,003 
Se 
en CD. 0,002 0,045 0,001 0,000 0,000 0,966 0,004 0,003 
S 
D Dncomens CH, 0,201 0,000 0,067 0,000 0,236 0,001 0,464 0,061 
déformauon CH, 0,008 0,000 0,188 0,000 0,031 0,001 0,026 0,768 
TABLEAU VI 
LOCALISATION DE L'ÉNERGIE — CH;OD — Type À’ 
2 
(Eémevrs . 
Xe 
Q Q: Qs Qù Q5 Q6 Q: Qs 
< = se ae 
valence CO LS 0,905 0,021 0,001 0,001 0,000 0,007 0,009 
S 
valence CHE 0,001 0,960 0,001 0,002 0,000 0,039 0,000 0,001 
S 
déformation GHe UPE 0,004 0,781 0,005 0,000 0,000 0,013 0,363 
S 
valence OD 0,002 0:002 0,034 0,949 0,030 0,000 0,021 0,019 
S 
orme tion COD 0,017 0,000 0,001 0,002 0,894 0,001 0,159 0,001 
56 0,000 0,04 | 
valence CH; k 102% 0,001 0,000 0,004 0,966 0,003 0,003 
S 
Parent CH, 0,009 0,000 0,061 0,002 0,214 0,001 0,691 0,053 


5 
dlornabon CH, 0,000 0,000 0,269 0,000 0,009 0,001 0,047 0,695 
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Valence CO 
2 
valence CD; 
53 
déformation CD; 
Si 
valence OH 
S5 
déformation COH 
6 
valence CD; 
S7 
balancement CD; 


Se 
déformation CD; 


lente CO 
2 
valence CD; 

83 
déformation CD; 
4 
valence OD 

S. 
déformation COD 
6 
valence CD; 
S7 
balancement CD; 


Sa 
déformation CD; 


lesquelles l'énergie est parfaitement bien « loca- 


lisée ». 
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0,019 


0,000 


0,002 


0,006 


Q 


0,632 


0,007 


0,170 


0,003 


0,002 


0,000 


0,017 


0,001 
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TABLEAU VII 
LOCALISATION DE L'ÉNERGIE — CD,OH — Type A’ 
re 
(vémenrs 4) 
À 
@ Qù Q5 Q Q7 Qs 
0,481 0,000 0,003 0,001 0,008 0,014 
0,002 0,000 0,000 0,010 0,000 0,000 
0,917 0,000 0,000 0,000 0,002 0,004 
0,033 0,981 0,031 0,000 0,002 0,000 
0,000 0,001 0,892 0,004 0,156 0,001 
0,000 0,000 0,00% 1,001 0,001 0,001 
0,002 0,000 0,066 0,007 0,915 0,039 
0,004 0,000 0,008 0,005 0,007 0,991 
TABLEAU VIII 
LOCALISATION DE L'ÉNERGIE — CD,OD — Tyrr À’ 
2 
(Bremenrs Fe) 
A 
Qs Qù Q Qe Qz Qs 
0,483 0,002 0,001 0,001 0,000 0,003 
0,002 0,000 0,000 0,011 0,000 0,000 
0,883 0,002 0,002 0,000 0,045 0,029 
0,027 0,964 0,011 0,000 0,020 0,028 
0,030 0,003 0,638 0,003 0,164 0,335 
0,000 0,000 0,003 1,002 0,002 0,000 
0,017 0,002 0,575 0,006 0,299 0,114 
0,000 0,000 0,011 0,005 0,553 0,451 
MODES DE VIBRATION. — a) Généralités. — Les 


* méthodes de corrélation ont primitivement conduit 


à essayer d'attribuer chaque fréquence normale de 
3. REMARQUES SUR LA NOMENCLATURE DES vibration à l'allongement d’un type de liaison 
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donné ou à la déformation d’un certain type d’angle 
et réciproquement, à caractériser chaque sorte de 
liaison ou d’angle par une ou plusieurs fréquences 
se déplaçant sur un domaine spectral restreint 
lorsque leur environnement dans la molécule est 
modifié. Il est apparu que certaines bandes étaient 
utilisables pour ces corrélations alors que d’autres 
ne l’étaient pas ; nous allons voir une des raisons 
fréquente de ce comportement. 

L'analyse vibrationnelle d’une molécule permet 
de connaître la matrice L reliant coordonnées nor- 
males et coordonnées symétriques. On peut utiliser 
cette matrice pour tenter de relier une coordonnée 
ncrmale @; (et par suite une fréquence v;) à une 
coordonnée symétrique particulière, c’est-à-dire à 
un mouvement déterminé de quelques atomes de la 
molécule (vibration suivant des liens valentiels de 
même type ou déformation angulaire suivant la 
coordonnée symétrique considérée). Ceci est pos- 
sible lorsque, pour cette coordonnée @z, l’un des 
éléments Ly est prépondérant par rapport aux 
autres. 

Ce critère est avantageusement remplacé par le 
critère de la « localisation de l’énergie », proposé 
par Morino et Kuchitsu [13] (à la suite de travaux 
dus en particulier à Torkington [14]) et utilisé 
par divers auteurs [15] à [18]. 11 permet dans 
certains cas de caractériser un mode normal de 
vibration par une coordonnée symétrique, celle par 
laquelle l’énergie est principalement « localisée ». 
Mais on constate que certains modes doivent être 
caractérisés ensemble par plusieurs coordonnées 
symétriques entre lesquelles l’énergie est «répartie ». 
Par suite, pour un tel mode, il n’est plus pos- 
sible d'établir une corrélation simple telle que nous 
lPindiquions plus haut. Une telle éventualité n’est 
pas rare. Le calcul l’a déjà mis en évidence dans 
le cas d’acides [17] ou d’amides [18]. Les modes de 
vibration pour lesquels l’énergie est bien « loca- 
lisée » correspondent généralement aux bandes de 
vibration utilisables dans les méthodes de corré- 
lation. 

Le critère de la « localisation de l’énergie » 
conduit à des résultats parfois différents de ceux 
découlant du seul examen de la matrice Z et 
permet de lever certaines ambiguïités, en particulier 
lorsque plusieurs modes de vibrations sont couplés 
entre eux, c’est-à-dire doivent être décrits essentiel- 
lement par le même ensemble de coordonnées symé- 
triques. Étant basé sur la description de la répar- 
tition de l’énergie par rapport aux coordonnées 
symétriques, au lieu d’être basé sur les rapports 
des déplacements atomiques lors d’un mouvement 
normal de vibration, il est plus adapté au phéno- 
mène physique observé, lequel est lié à l’énergie 
(or, dans l’énergie, à l’ordre zéro, les déplacements 
interviennent au carré). 

Si l’on désire établir une nomenclature des modes 
de vibration, ainsi qu’il est habituel, on peut le 
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faire à partir de ce critère, en nommant chaque 
mode d’après la coordonnée symétrique par laquelle 
l'énergie est principalement « localisée », dans 
l'expression de l'énergie potentielle. 

Signalons que l'intensité d’une bande d’absorp- 
tion dépend de la «localisation de l’énergie » par 
les différentes coordonnées symétriques, pour la 
vibration correspondante, dans la mesure où le 
coefficient d'absorption d’une bande est lié au carré 
des moments dipolaires et des charges effectives 
des liens valentiels par l’intermédiaire des carrés 
des éléments Ly. 

Par conséquent, si l’ér'ergie est bien «localisée », 
l'intensité sera liée essentiellement au moment 
dipolaire ou à la charge effective d’un lien valentiel 
ou de plusieurs liens valentiels équivalents par 
rapport aux opérations de recouvrement appar- 
tenant au groupe de la molécule. 


s 


b) Application au méthanol. — L'énergie est 
toujours très bien « localisée » pour les vibrations 
de valence de haute fréquence de type À’ et pour 
les vibrations de type A". On nomme alors chaque 
vibration d’après la coordonnée symétrique par 
laquelle l’énergie est « localisée ». La nomenclature 
est dans ce cas bien adaptée. Par exemple, pour Q# 
de CH,OH et CD,OH, 98 % de l’énergie est «loca- 
lisée » par 84, c’est-à-dire l’allongement de la 
liaison OH ; Q#" correspond donc, à une très bonne 
approximation, à une vibration de valence OH. 

Pour les vibrations de basse fréquence de type 4’, 
une partie importante de l’énergie est souvent 
exprimée en fonction de coordonnées symétriques 
autres que celle par laquelle elle est principalement 
« localisée ». Une nomenclature des fréquences est 
alors commode, mais on ne doit pas oublier que sa 
signification physique est restreinte. 

Pour Q#", Q# et O4’ de CD,O0D, une telle nomen- 
clature devient même tout à fait inadéquate. Il 
n’est pas en effet possible de distinguer les modes 
de vibration correspondants d’après la coordonnée 
symétrique par laquelle l’énergie est le mieux 
«localisée ». Notons d’ailleurs que dans ce cas, une 
très légère variation de constante de force peut mo- 
difier très considérablement les éléments Zy, 
et par suite la «localisation » de l’énergie, sans toute- 
foisé liminer ce fort couplage entre les vibrations. 
Ce couplage est la cause de la divergence entre 
les interprétations qui ont été données en ce qui 
concerne la bande que l’on pensait liée au mou- 
vement de déformation de l’hydroxyle (cf. $ VI-3). 

_Remarquons que le choix des coordonnées symé- 
triques que nous avons fait est tel que la « loca- 
lisation » de l’énergie est bonne, sauf pour quelques 
fréquences. Il ne semble pas qu’elle puisse être 
améliorée en choisissant un autre ensemble de 
combinaisons linéaires. 


VI. Discussion de l’attribution des fréquences. — 
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Pour CH;,0H, CH,0D, CD,OH, notre attribution 
coïncide avec celle effectuée par d’autres auteurs, 
sauf pour quelques fréquences, dont nous allons 
discuter l'attribution. 

Pour CD,0D, aucune interprétation systéma- 
tique et complète du spectre n’avait été donnée. 


DS ET va 
MATIONS CD ;). 

Au contraire de Ivash, Li et Pitzer [19] et de 
Mizushima et coll. [3], nous attribuons la fré- 
quence de 1 133 LEE (1 136,5) à v£’ et celle 
46,1 080. cmt à vé. Il est improbable, en effet, 
qu'une bande de type A” ait une intensité aussi 
forte et possède un contour, dans l’alcool à l’état 
gazeux, tel que celui de la bande à 1 133 cm1. 
Notre calcul montre que Q# possède une forte 
participation de la vibration de valence CO, ce qui 
peut expliquer l’exaltation de l'intensité de la 
bande correspondante. L'interprétation rapportée 
par Lecomte [20] est conforme à la nôtre. 
Noether [21] donnait également la même attri- 
bution que nous à cette bande dans CD,OH et 
CD,0OD ainsi que Hemptinne et Doehaerd [22] 
dans CD,O0D. 


DE CD,OH et CD,OD (pÉror- 


2. \4” (BALANCEMENT ANTISYMÉTRIQUE DU 
GROUPE MÉTHYL). 

a) CH,OH et CH,0D. 

Pitzer [19] attribue à cette vibration la fré- 
quence de 1 230 cm1 qui correspond à une bande 
apparaissant dans le spectre de CH,OH gazeux. 
Cependant on n’observe pas de bande correspon- 
dante dans le spectre du méthanol ordinaire 
liquide. Quant à la bande à 1 235 cm1 
dans CH,O0D elle apparaît assez intense dans le 
spectre du produit liquide et est abaissée en fré- 
quence et en intensité dans le spectre du produit 
gazeux, comportement qui correspond plutôt à une 
vibration de type À’. 

D’autre part, Pitzer s’appuyait sur le fait que 
cette vibration doit avoir une fréquence légèrement 
supérieure à celle observée pour CH,F, c’est-à- 
dire 1 195 cm1, du fait que l’oxygène a une masse 
atomique un peu inférieure à celle du fluor. Mais 
ce n’est pas la masse seule qui intervient, on doit 
tenir compte également du champ de force. Or, 
dans CH,F, la constante de force de déformation 
pour l'angle HCF à une valeur particulièrement 
élevée [23] — c’est pourquoi nous pensons que v# 
peut au contraire être plus petite dans le méthanol 
que dans CHF. 

Il nous Lin oe done légitime d’attribuer à 4° 
une fréquence située aux alentours de 1 160 em1 
(Herzherg [24], puis Plyler [26] la notent 
vers À 170 em 1) qui est d'intensité faible. 

La bande vers 1 230 em! dans CH,OH peut 
être interprétée comme une bande de combi- 
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naison vf + v# ainsi que l’ont déjà suggéré 
Herzberg et Plyler. 

b) CD,OH à CD;0D: 

Dans CD,OH> Pitzer [19] la note à 879 em 2 
Dans CD,0D Hemptinne et Doehaerd [22] 
pointent une bande à 903 em! Nous avons 
adopté pour les 2 molécules une fréquence de 
890 cmt environ. (Les bandes correspondantes 
sont faibles et leurs fréquences difficiles à mesurer.) 


ES CRE 

3. v#° (1) (bérormaTION COH #r COD). 

L'attribution des fréquences de 1 296 em? et 
865 cm1 à ce mode de vibration dans CD;0H 
et CH,OD respectivement a été faite par tous les 
auteurs. Nous avons vu que, pour ces deux molécules, 
le mode de vibration lié à v4’ est peu couplé, et 
par suite la bande correspondante est caracté- 
ristique et facilement identifiable. 

Pour CH,OH au contraire, nous pourrions citer 
un certain nombre de travaux expérimentaux dans 
lesquels on appelle «fréquence de déformation OH » 
la fréquence de 1 070 cm1. Cependant les travaux 
les plus récents présentent la même interprétation 
que la nôtre. Signalons en particulier que la confron- 
tation d’un grand nombre de résultats expéri- 
mentaux pour des alcools primaires, secondaires ou 
tertiaires, ordinaires ou deutérés, gazeux ou 
liquides (dans lesquels les molécules sont associés 
par liaison hydrogène) ont assez récemment conduit 
Sutherland [28] à une interprétation générale des 
spectres des alcools conforme à celle que nous 
donnons pour le méthanol. 

La divergence des interprétations provient, ainsi 
que nous l’avons dit plus haut, du fort couplage 
existant dans CH,OH entre le; deux modes corres- 
pondant à vé” et vf. 

Pour CD;0D, on a généralement attribué la la 


fréquence de 775 em à la déformation de COD. 
Cependant, nous avons vu que, dans ce cas, l’isole- 
ment d’un tel mode de vibration n’a pas de sens. 

Mizushima et ses collaborateurs [3] avaient égale- 
ment fait remarquer que leur calcul donnait un 
couplage entre la déformation OH (ou OD), le 
balancement CH, et la déformation CH;, plus 
grand pour CH;0H que pour CH,0D (la défor- 
mation CH, intervenant ici car 1ls ont trouvé 
d’autre part un couplage beaucoup plus fort que 
nous entre le balancement CH; (ou CD;) et la 
déformation CH, (ou CD;).) 


VE 
Jusqu'à présent les auteurs, 


ET v#° (VALENCE CH ou CD). 
sauf Plyler [26], 


(1) Signalons à propos de vé que Hecht et Dennison [27] 
ont montré pour CH,;OH qu'’ilexistait une forte interaction 
de Coriolis entre la déformation de l’angle COH et la rota- 
tion interne gênée. Il est par suite probable qu’une cor- 
rection assez importante devrait être appliquée sur la 


fréquence vé” observée, 
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ont estimé ces fréquences confondues. Nous les 
distinguons ear on observe deux bandes en parti- 
culier dans l’alcool en solution dans CS, ou CC 
(ces fréquences sont toutefois difficiles à mesurer 
avec précision du fait de la superposition de 
plusieurs bandes de structure mal définie). D’autre 
part, la séparation de ces fréquences nous à paru 
confirmée par la différentiation des constantes de 
force f4 et f, dont nous avons parlé plus haut 
($ IV-2b). 


5, \#oer vé Dre CH:0H: Er CH,0D (p£ror- 
MATIONS CH ;). 

Se basant sur des travaux maintenant assez 
anciens, Herzberg [24] et à sa suite Pitzer [19] 
attribuaient la fréquence de 1 455 cm1 (1 458) 
à vé” et celle de 4 475 em—t à v#”. De même que 
Plyler [26], Mizushima [3], (Lecomte [20] adoptant 
également la même position), nous préférons faire 
l'attribution inverse. En effet, la bande de fré- 
quence 1 455 cm1 présente dans le spectre de 
CH,O0H une branche © assez intense, ce qui peut 
caractériser plutôt un mode de vibration appar- 
tenant au type de symétrie À’. 

Be fréquence de 1 475 cm1 est alors attribuée 
Aider: 


* 
* * 


Terminons cette discussion des attributions par 
deux remarques : 
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1. Lorsque l’on applique, pour les 4 molécules 
prises deux à deux, la règle de Teller-Redlich sur 
les fréquences vos. on obtient, avec notre attri- 
bution, une valeur toujours légèrement supérieure 
au rapport calculé théoriquement d’après cette 
règle (le produit des fréquences relatives à la 
molécule la plus lourde étant situé au numérateur!). 

Ceci est le fait normal, puisque la règle de 
Teller-Redlich serait strictement valable si les oscil- 
lations des molécules étaient harmoniques (bien 
entendu, les fréquences veme. Vérifient strictement 
cette règle) et que, d’autre part, l’anharmonicité 
est plus faible pour la molécule la plus lourde [25]. 

2. Les rapports d’une part des intensités des 
bandes d’absorption, et d’autre part, de leurs 
déplacements lorsque s’établit entre les molécules 
une liaison hydrogène [31], sont dans l’ensemble 
cohérentes avec ce que l’on peut attendre d’après 
la description des coordonnées normales corres- 
pondant à ces bandes (description donnée, pour 
une coordonnée normale par les éléments d’une 
colonne de la matrice L). 
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ÉTUDE DU CIEL NOCTURNE DANS LE PROCHE INFRA-ROUGE 


Par Mme J. CONNES et H. P. GUSH (*), 
Laboratoire Aimé-Cotton, C. N. R. $., Bellevue. 


… Résumé. — Le spectre du ciel nocturne a été étudié par la méthode de Transformée de Fourier 
à une résolution de deux mille vers 1,6 et à une résolution de mille vers 1 ,0 u. La structure rota- 
tionnelle des bandes de vibration-rotation du radical OH a été résolue, ce qui a permis une déter- 
mination de la température ; trois observations ont donné les températures : 227 ONE, DAT OR. 
245 °K. Le rapport des intensités des branches Q et P d’une même bande est plus faible que celui 


prévu par la théorie. 


Abstract. — The spectrum of the night sky has been studied by the Fourier Transform method 
at a resolution of two thousand in the region 1.6 and at a resolution one thousand near 41.0 LL. 
The rotational structure of the rotation-vibration bands of the OH radical has been resolved and 


the rotational temperature determined. 
ratures 227 0K, 242 OK, 245 0K. 


Three 
It is observed that the intensity of the Q branch is lower with 


different experiments yield the tempe- 


respect to the P branch than is predicted by a theoretical calculation. 


Le spectre du ciel nocturne au delà de 1,2 y est 
resté inconnu Jusqu'à un temps relativement 
récent. En 1955 les observations de Gush et 
Vallance Jones [1] ont mis en évidence les bandes 
moléculaires du radical libre OH vers 1,6 pu. La 
résolution qu’ils ont pu atteindre avec leur instru- 
ment : spectromètre à réseau associé à un détec- 
teur à sulfure de plomb, était cependant insuffi- 
sante pour séparer les raies de vibration-rotation. 
Il était souhaitable d'améliorer les résultats pour 
résoudre la structure rotationnelle et en déduire 
une bonne mesure de la température des couches de 
l'atmosphère où prennent naissance les radi- 
caux OH. Seule une amélioration considérable de la 
résolution pouvait permettre de déceler la présence 
éventuelle de raies simples atomiques ou d’autres 
bandes moléculaires. En outre on pouvait espérer 
à partir d’une mesure de l’intensité relative des 
branches P, Q et R vérifier les probabilités de 
transition dans le radical OH calculées par Bene- 
dict, Plyler et Humphreys [2] ce qu'il est difficile 
de faire au laboratoire, étant données les difficultés 
de construction de sources convenables. 

L'étude du ciel nocturne a donc été reprise en 
utilisant la méthode par transformation de Fourier 
qui est la plus puissante pour l’étude des sources 
faibles dans l’infrarouge [3], [4]. Des résultats 
partiels ont déjà été publiés [5]. 


I. Méthode utilisée. — L’interférogramme a été 
enregistré avec un interféromètre de Michelson à 
différence de marche variable. Suivant la région 
spectrale étudiée on a utilisé comme détecteur un 
photomultiplicateur Lallemand ou une cellule à 
sulfure de plomb associée à un condenseur de micro- 


(*) Boursier du National Research Council of Canada 
pendant les années 1957-1959. 


scope permettant de choisir pour l’étendue dispo- 
nible un détecteur de surface minimum. Le spectre 
de bruit de l’ensemble détecteur-amplificateur à dé- 
tection synchrone était limité par un simple filtre 
passe-bas de constante de temps + choisie de telle 
sorte que le déphasage introduit entre les deux fré- 
quences extrêmes du spectre étudié soit négligeable. 

Les spectres ont été calculés à l’aide des ordi- 
nateurs I. B. M. 704 et 650. On a déjà montré la 
nécessité de pondérer l’interférogramme par une 
fonction A(Ô) choisie de telle sorte que la fonction 
d'appareil ait une forme convenable [7]. Nous 
avons utilisé : 


AS) = (1 — 52[L°}? 


| F(o) 
DR RE TO EN PR TROIE SEE 
L L L L L L 
Fire. 4. — Fonction d'appareil. 


ce qui conduit à la fonction d'appareil indiquée 
dans la figure 1. 

Quand.on fait la transformée de Fourier numé- 
rique à partir de valeurs discrètes relevées sur un 
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interférogramme enregistré à vitesse constante, le 
rapport s signal/bruit dans le spectre calculé est 
toujours inférieur à sm, rapport signal/bruit qui 
serait obtenu si on utilisait tous les points de 
l’interférogramme [6]. La figure 2 montre la varia- 


2} 


de 


Fic. — Variation de S s/sm en fonction de h/x. 


tion du rapport S — s/sm en fonction du quo- 
tient hr, k étant le pas (en unités de temps) de 
la fonction réseau qui relève les points sur l’inter- 
férogramme. [ei 


1 sa Dr 3 ets — 078. 


# 


pr 
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On a enregistré simultanément l’interférogramme 
et un signal de référence comme 1l a déjà été expli- 
qué précédemment [5]. Ce signal était fourni par la 
raie rouge du cadmium ïilluminant l’interféro- 
mètre dans les mêmes conditions que la lumière à 
analyser. [1 donne une échelle des différences de 
marche. Il a déjà été montré comment le fait 
d'employer une étendue finie pour enregistrer l’in- 
terférogramme, déplaçait le spectre calculé du côté 
des faibles longueurs d’onde [7]. Ces corrections 
peuvent être faites automatiquement en rem- 
plaçant dans le calcul de la transformée de Fourier 
le pas À mesuré sur l’interférogramme, par : 


Q eo 
17) | #25) 
Q et Q' étant les angles solides sous lesquels sont 
vus, depuis le centre de la lentille de sortie [6] les 


diaphragmes de sortie placés sur le faisceau à 
étudier et le faisceau de référence. 


lb 


IT. Résultats. — Deux spectres à la résolution 
1 000 et 900 ont déjà été publiés [5]. (Nous les 
appellerons dans la suite de cette étude spectres IT 
et III.) Nous présentons ici un spectre à la réso- 
lution 2000 dans la région de 6000 emt1 
(spectre IV) et un spectre à la résolution 1 000 
dans la région de 10 000 cmt. 


La figure 3 montre des portions d’un interfé- 
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rogramme enregistré le 8 mars 1959 à 3 h 30 à 
l'Observatoire de Haute-Provence. L’instrument 
visait au N.-O. à 200 au-dessus de l’horizon. L’enre- 
gistrement a duré 2 h 30 mn. La différence de 
marche maximum atteinte est 3,84 mm, ce qui 
correspond à une résolution théorique À, = 2 500. 

Le diaphragme de sortie a été choisi pour que 
l'instrument travaille dans des conditions où le 
produit Luminosité X Résolution est maximum ; 
son rayon angulaire satisfait à la relation 
« — \/2/R, et la résolution effective qu’on pouvait 
attendre vaut [6] : 


R = 0,82 Ro # 2 000. 


Le spectre calculé à partir de cet interféro- 
gramme (spectre IV) est donné par la figure 4 (?). 
Toutes les raies observées peuvent être attribuées 
au radical OH. On voit les bandes de rotation- 
vibration (3,1), (4,2), (5,3), (6,4). Les bandes (2,0), 
(7,5), (8,6) disparaissent à peu près complètement à 
cause des absorptions atmosphériques. La bande 
(9,7) est elle-même très faible (bien que l’absorp- 
tion à 2,2 p soit négligeable) comme l’avaient déjà 
constaté Noxon, Harrison et Vallance-Jones [8] et 
on n’a pu identifier que les raies les plus intenses 
Q, (1) et P, (3). La résolution effective sur le 
spectre calculé est bien 2 000. 

Le tableau I donne les fréquences de toutes les 
raies observées dans la séquence Av — 2 et leurs 
intensités relatives (non corrigées par le facteur de 
transmission de l’appareil). Il n’existe pas à notre 
connaissance dans la littérature de table des valeurs 
théoriques ; on les a donc calculées à partir des 
niveaux d’énergie mesurés par Dieke et Cross- 
White [9] et Hornbeck et Herman [10]. Les lon- 
gueurs d’onde dans l’air ont été calculées avec la 
formule de dispersion d’Edlen [11]. 

La figure 5 montre deux spectres obtenus dans la 
région de 10 000 cm1 à partir d’un même inter- 
férogramme enregistré à l’aide d’un photomulti- 
plicateur Lallemand, mis à notre disposition par 
M. M. Dufay. Pour le premier, la résolution vaut 350, 
L = 0,43 mm; et pour le second, la résolution 
vaut 1 000, L — 1,22 mm. Le spectre est limité 
du côté des basses fréquences par la sensibilité du 
détecteur et du côté des hautes fréquences par un 
filtre interférentiel. En effet, lorsque dans la mé- 
thode par transformation de Fourier un photo- 
multiplicateur est employé comme détecteur, il est 
essentiel de limiter par un filtre optique la région 


(!) Le calcul effectué à partir des 12 000 points relevés 
sur l’interférogramme a duré 120 h sur I. B. M. 650. S'il 
avait été effectué sur 704, on aurait pu utiliser un procédé de 
filtrage numérique, qui nécessite un ordinateur ayant un 
grand nombre de mémoires rapides [6]. On aurait obtenu 
le même rapport s/b dans le spectre calculé à partir de 
1 400 valeurs seulement, déduites des 12 000 précédentes 
par la convolution de linterférogramme avec la réponse 
percussionnelle d’un filtre idéal isolant la région spectrale 
intéressante. Ce filtrage aurait divisé le temps de calcul 
sur 704 par 6 ou 7. 
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spectrale à étudier pour réduire le bruit de pho- 
tons au minimum. L'enregistrement a duré 2heures 
pour le spectre à la résolution 1 000. Pour obtenir 
un spectre semblable avec un spectrographe à 
réseau, il avait fallu un temps de pose de 
48 heures [12]. On a calculé la transformée de 
Fourier à partir de 6 000 points relevés sur linter- 
férogramme. 

Toutes les raies peuvent être attribuées au radi- 
cal OH, comme l’avait déjà constaté Vallance- 
Jones [12]. On reconnaît les bandes (3,0), (4,1), 
(9,5). A partir de spectres observés à une résolution 
d'environ 400 [13] il semblait que la branche À de 
la bande (9,5) avait une intensité anormale. En 
passant de À — 350 à R — 1 000, ce qui est suffi- 
sant pour résoudre partiellement la structure de la 
blanche, les intensités reprennent un aspectnormal. 
Un calcul des fréquences théoriques révèle un 
enchevêtrement considérable de la branche P de 
la bande (3,0) et de la branche À de la bande (9,5). 
Une résolution de l’ordre de 5 000 serait nécessaire 
pour résoudre complètement la structure. 

La branche Q de la bande (3,0) est très faible 
comme l’avait déjà constaté Vallance-Jones [12]. 


III. Discussion. — La mesure des intensités rela- 
tives des raies d’une bande de vibration-rotation 
permet la détermination de la température du gaz 
contenant les radicaux OH, si l’on fait l'hypothèse 
suivante utilisée par Meinel [14] et tous ceux qui 
ont étudié les bandes OH depuis leur décou- 
verte [15]: si un radical OH se trouve dans un 
état vibrationnel excité, il subit suffisamment de 
collisions avant de rayonner pour que la popu- 
lation des niveaux rotationnels ait atteint un équi- 
libre thermique. Si le rapport s/b dans le spectre 
calculé était très élevé les intensités des raies 
seraient connues avec une grande précision et on 
calculerait la température par une méthode clas- 
sique. Il suffirait de mesurer les intensités de deux 
raies appartenant à une même branche et d’en 
déduire deux valeurs de la fonction 


Log TIkISx Ve = C— (Er[ÆAT) 


TK est l’intensité de la raie, vx sa fréquence, SK le 
produit de la probabilité de transition par le 
facteur de dégénérescence, C' une constante et 
Ex l’énergie de l’état initial. La. pente de la 
droite représentant cette fonction permettrait le 
calcul de la température cherchée. Pour avoir le 
meilleur résultat possible à partir d’un spectre 
réel présentant des fluctuations, il faut faire l’ana- 
lyse pour le plus grand nombre possible de raies 
appartenant à toutes les branches observées dans 
une même bande. 

Ici la détermination de la température a été faite 
par une autre méthode. On a calculé une série de 
spectres synthétiques pour des températures diffé- 
rentes variant entre 2000 et 280 °K.. La température 
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la plus probable a été déterminée par une méthode 
de moindres carrés. On a évalué la somme V des 
produits du carré des écarts entre les intensités Zr 
du spectre observé et celles kirk du spectre synthé- 
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tique, par le poids statistique ak affecté à chaque 
raie, proportionnel à son intensité (4 a été choisi de 
telle sorte que la somme 

= Zar(1x es ki)? 


Spectre du ciel nocturne 


R = 350 
| L I | | | 
3600 3700 9800 9900 10000 10100 10200 10300 10400 
R =1000 
| 
(4,1) (3,5) (3,0) 
PHPPe Ro  Q Rin Re) PHPHPERQ  Q R Po Po Po Re) Q R« Re) 
LES ES EN en PV AA ad à à à à À à À 4h awa Aa la à à las A sdaaa l = 
9600 9700 3800 3300 10000 10100 10200 10300 10400 
FRÉQUENCE cm”! 
Fic. 5. — Spectre du ciel nocturne dans la région de 1,0 p. 


soit minimum). La courbe représentant V en fonc- 
tion de 7’ passe par un minimum pour la tempé- 
rature cherchée. L'étude a été faite en plusieurs 
étapes. 

10 Un premier essai a porté sur l’ensemble des 
raies appartenant aux branches P, Q, R d’une 
même bande. La courbe V ne présentait pas de 
minimum net. 

20 Le même caleul a été repris à partir des 
branches P uniquement. La figure 6 donne les 
variations de V en fonction de 7° pour les bandes 
(3,1), (4,2), (5,3) observées dans le spectre IV. 


La somme V’ des trois fonctions V correspondantes 
présente un minimum net à 2270. 

La même étude à partir des bandes (3,1), (4,2), 
(5,3) observées du spectre IT à la résolution 1 000 
(suffisante pour que la structure des branches P 
soit complètement résolue) conduit à 7 — 2429 
(fig. 7). 

De l’étude de la branche P de la bande (4,2) 
observée dans le spectre III on déduit T — 2450. 
L'analyse classique des 4 raies les plus intenses 
P.(2), P,(3), P,(4), P,(5) de cette même branche 
avait donné une température de 2700, L'écart entre 
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TABLEAU I 

IDENTIFICATION FRÉQUENCE OBS. INTENSITÉ FRÉQUENCE CALC. Aair 

Pal&) © (6,4) N E, 5 519.01 18 114.25 
5 519.2 2.1 

P,(4) » 5 519.35 18 113.13 

P,4l3) » 5 557.47 17 988.89 
5 557.5 US) 

P,(3) » 5 557.56 17 988.60 

P,a(2) » 5 592.50 17 876.21 
5 HO DE 9.1 

P,e(2) » 5 592.64 17 875.76 

Pl) » 5 614.11 17 807.40 
5 616.0 2.0 

P (2) » 5 614.36 17 806.61 

Que(2) » 5 658.42 17 667.95 
5 658.5 5.7 

Qual2) » 5 659.07 . 17 665.92 

Quel1) » 5 664.31 17 649.58 

Qual1) » 5 664.62 17 648.62 
5 665.0 12.8 

Qoall) » 5 665.44 17 646.06 

Qel1) » 5 665.68 17 645.31 

Rxl1) » 5 712.11 17 501.89 
5 712.7 2.9 

Raal1) » 7 1) 17 501.70 

R&l1) » 5 730.54 17 445.60 
5 730.7 3.5 

Rial) » 5 730.74 17 444.99 

RU) » 5 738.15 17 492.46 
5 738.5 2.8 | 

Ral2) » 5 738.36 17 491.82 

R::12) » 5 751.28 17 382.69 

P:4l6) (5,3) 5 751.34 17 382.51 
5 952.3 5.5 

T2) ai0 ee) 5 751.56 17 381.84 

P4&(6) (5,3) 5 752.83 17 378.00 

Pal5) (5,3) 5 797.07 17 245.38 
5 797.5 5.6 

P>15) » 5 797.17 17 245.09 

P (5) » 5 810.11 17 206.68 
5 810.5 2.9 

P,(5) » 5 810.34 17 206.00 

P;a(4) » 5 839.74 17 119.38 
5 840.0 8.8 

Pic(4) » 5 839.84 17 119.08 

Pal4) » 5 Son eils 17 074.9 
5 854.7 Ph) de 

Pa) » 5 855.22 17 074.12 

P,4(3) » 5 879.26 17 004 
5 879.5 127 "# 

P,(3) » 5 879.33 17 004.10 

P4(3) » 5 897.84 16 
5 897.5 4.8 AUS 


PA) 5 898.83 16 947.89 
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IDENTIFICATION 


Pia(2) 
Pic(2) 
Pa(2) 
P36(2) 
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TABLEAU I (suite) 


FRÉQUENCE OBS. 


5 916.0 


5.938:2 


5 985.4 


SR9 9171 


6 060.1 


6 068.8 


6 081.5 


6 102.4 


6 115.5 


6 128.5 


6 159.5 


6 175.0 


6 200.3 


6 219.5 


6 238.5 


6 260.5 


INTENSITÉ 


10. 


0 


15. 


10. 


1124 


43. 


1 


4 


FRÉQUENCE CALC. 


5 915 


5 916. 


5=087> 


o 940 


5 984. 
o 985. 


5 990. 
5 990. 
002€ 
5.992r 


6 059. 
6 059. 


6 068. 
6 068. 
6 069. 
6 070. 


6 081. 
6 082. 
6 101. 
6 101. 
6 115. 
6 115. 
6 198. 
6 128. 
6 159. 
6 159. 
6 174. 
6 174. 
6 200. 
6 200. 


6 218. 


6 218 


6 237. 
6 238. 
6 260. 


6 260. 


.67 


HS 


air 


16 899. 
16 897. 
16 836. 
16 830. 
16 705. 
16 701. 


16 689. 
16 687. 
16 683. 
16 682. 


16 498. 
16 498. 


16 475. 
16 472. 
16 472. 
16 469. 


16 437. 
16 426. 
16 385. 
16 384. 
16 347. 
16 346. 
16 312. 
16 312. 
16-231, 
16 230. 
L'OMIUE 
16 190. 
16 124. 
16 124. 
16075" 
16 075. 
16 026. 
16 026. 
15 969. 
15 968. 
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Q1c(3) 
Qua(3) 
Q1e(2) 
Qial2 


Quel1) 
Q1a [ 


Qoa 1 


Quell 


Ra 


Roll 
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FRÉQUENCE OBS. 


6 302 


6 310 


6 316.0 


6 368 


.0 


D 


.5 


6 387.5 


6 397. 


6 411 


6 423. 


6 434. 


6 479. 


6 495. 


6 522. 


6 541. 


6 561. 


6 584. 


6 635. 


6 642. 


.6 


TABLEAU I (suite) 


INTENSITÉ 


2 


7 


DES 


&. 


10. 


110) 


6. 


13. 


.6 


FRÉQUENCE CALC. 


6 300. 


6 301. 
6 309 


6 310 
6 315. 
6 316. 
6 318. 
6 318. 
6 369. 


6 369. 


6 386. 
6 387. 


6 387. 
6 387. 
6 396. 


6 397. 
6 411. 


6 411. 
6 422. 


6 422. 
6 432. 
6 432. 
6 434. 
6 435. 


6 479. 


6 480. 
6 494. 


6 495. 
6 521. 


6 522. 
6 538. 


6 541. 
6 561. 


6 561 
6 583. 


6.583: 
6 635. 


6 636. 
6 641. 
76 642 
6 642. 
6 642, 


90 
79 


.63 
10 


.49 


.26 


87 


Aair 
15 866 
15 864 


15 844. 


15 843. 
15 829, 
451828. 
15.822° 
15 822, 


15 695. 


15 694. 


15 653. 
415 651 


15 650. 
15 650. 
11586287 


1OI027E 
15 593. 


15 593. 
15 566. 


154565. 


15 542. 
15 541. 
15 537. 
15 535. 


15 428. 


15 427. 
15 393. 


15 391 


151328: 
.10 


15 289 


15 283. 
15 236. 


15 236. 


.41 
+17 


46 


29 


98 


.02 
15,330. 


53 


15 184.99 


15 184. 
15 067. 


15 064. 


15052” 
.00 


15 051 


15 050. 
15 049. 


95 
62 
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ces deux températures s'explique par le fait que 


dans l'analyse classique on n’avait pastenu compte 
des raies P,(K). 


V 
AN 
120 —— = 2) x 
(4,2) 
A 

80 À 

7 
40 TT 


Fic. 6. — Étude des branches P du spectre IV. 


3° Pour les 3 spectres IV, IT, IIT on a calculé les 
intensités théoriques des branches Q dans les 
3 bandes étudiées en faisant l’hypothèse que les 
températures étaient respectivement 2270, 2420 et 
2450, Dans les 3 cas les intensités observées sont 


ef F | 


200 220 240 260 280 
Take 


Fic. 7. — Étude des branches P du spectre Il. 
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plus faibles que les intensités théoriques. L'écart 
est 2 ou 3 fois plus grand que les fluctuations les 
plus importantes contenues dans la spectre calculé. 
La température en accord avec l’intensité des raies 
des branches Q dans le spectre IV est 2700, La 
figure 9 donne la comparaison entre le spectre IV 
observé et le spectre synthétique calculé pour une 
température T — 2270, 

Il semble donc qu’à partir d’une température 
donnée on ne puisse pas obtenir un accord entre 
les intensités calculées et les intensités observées 
dans les branches P, Q et R simultanément. 

Une explication possible est que les probabilités 
de transition calculées par Benedict, Plyler et 
Humphreys [2], utilisées dans le travail ci-dessus 
soient fausses. Les auteurs avaient d’ailleurs prévu 
cette possibilité parce qu’ils ont négligé l’inter- 
action vibration-rotation. Cet effet a été calculé 
récemment pour certaines molécules légères par 


2,0 


1,0 


éd 


220 


1 
260 


1 
280 
TK 


1 
240 


200 


F1G. 8. — Étude des branches P du spectre III. 


Herman, Rothery et Rubin [16]etil paraît souhai- 
table que ces calculs soient étendus au radical OH. 

Les auteurs remercient M. M. Dufay, le C.N.RSS. 
qui leur a accordé deux séjours à l'Observatoire de 
Haute-Provence, M. J. Dufay et Fehrenbach, 
Directeurs de cet Observatoire et le Comité Euro- 
péen de Calcul Scientifique pour ses attributions 
d'heures de calcul à l'ordinateur 704 I. B. M. Ils 
adressent leur reconnaissance à M. W. H. Watson, 
Directeur du Centre de Calcul de l’Université de 
Toronto, à MM. Richardson et Sears. [ls expriment 
leur gratitude à M. Jacquinot pour l’intérêt qu'il a 
porté à ce travail. 


Manuscrit reçu le 3 mai 1960. 
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REVUE DES LIVRES 


Pirie (A.), La menace radioactive, traduit de l’anglais 
par Chopard L. (Un vol. broché de 150 p.,15 X 21,5 cm, 
Dunod Paris 1059%prieeN "5220750 
Ce livre présente l’opinion de 9 savants anglais, et est 

destiné à un public sans études scientifiques. Après un 

exposé général des phénomènes radioactifs, on passe en 
revue l'effet des rayons X, des retombées radioactives, 
de l’iode 131, du césium 137, du strontium 90, ainsi que 
leur distribution, leur influence sur l’homme, le sol, la végé- 
tation, etc. Livre de lecture facile et dont il est inutile de 
souligner, l’intérêt. 

J. WINTER. 


TonNNeLAT (M. A.), Les principes de la théorie électro- 
magnétique et de la relativité, Un vol. de 394 p. 
(15 X 23) avec 44 fig. — Paris, Masson, 1959. 

Ce magistral Cours de Licence fera certainement beau- 
coup pour la pénétration dans la culture des conquêtes 
relativistes. 

Selon les propres mots de Mme Tonnelat « cet ouvrage 
essaie de situer la théorie de la Relativité restreinte dans 
les perspectives qui la précèdent et qui la suivent : l’Élec- 
tromagnétisme et la Relativité générale ». C’est ainsi que 
l’ouvrage comprend trois parties : Théories électromagné- 
tique, Relativité restreinte, Relativité générale, plus une 
quatrième, Compléments mathématiques. Nous n’hésitons 
pas à dire que chacune de ces quatre parties est un petit 
chef-d'œuvre, où la clarté d’exposition, la vaste et sûre 
information expérimentale, la pénétration théoricienne de 
l'illustre savant donnent leur pleine mesure. A 

La Première Partie, avec ses quatre chapitres, Électro- 
statique, Magnétostatique, Électromagnétisme, Théorie de 
Lorentz, réussit la gageure d’être un exposé complet 
d’Électricité théorique en 76 pages, incluant des indica- 
tions précieuses sur les ondes électromagnétiques. 

La Seconde Partie introduit historiquement, à la manière 
habituelle, et toujours avec une extrême lucidité, le prin- 
cipe de relativité restreinte d’Einstein, le système des for- 
mules de Lorentz-Poincaré, et leurs conséquences immé- 
diates bien connues. Les chapitres suivants exposent le 
formalisme 4-dimensionnel de Minkowski, la Cinématique, 
la Dynamique et l’Électromagnétisme relativiste. Un 


petit paragraphe consacré au principe de Huygens, à la 
vitesse de phase, etc.., nous a semblé fort bien venu. La 
dynamique est présentée d’abord pour le point matériel, 
ensuite pour les milieux continus. Elle est finalement 
exposée en coordonnées curvilignes, préparant le passage 
à la Relativité générale. En électromagnétisme, d’inté- 
ressants compléments concernent le formalisme varia- 
tionnel et les théories de Mie et de Born-Infeld. 

L’ultime chapitre X de cette 22 Partie passe en revue, 
de manière très informée des travaux anciens et récents, 
les nombreuses vérifications de la Relativité restreinte. 
Plusieurs de celles-ci (effet Compton, bilans nucléaires, etc...) 
font la jonction avec la théorie quantique qui est aujour- 
d’hui, comme la Relativité générale, un prolongement très 
riche de la Relativité restreinte... 

La Troisième Partie, Relativité générale, débute elle 
aussi à la manière classique par un rappel des lois connues 
de la gravitation et de l’inertie, la formulation du principe 
d'équivalence d’Einstein, et l’étude du solide tournant, 
toujours avec la lucidité si caractéristique de l’auteur. 
Étant entendu que les notions de géométrie riemannienne 
requises sont justifiées dans la 4° Partie, l’auteur présente 
avec maestria l’équation de la gravitation d’Einstein'et la 
loi des géodésiques. 

Le chapitre suivant, excellent, traite d’abord des équa- 
tions approchées (coordonnées isothermes, quasigali- 
léennes, etc.) puis du ds? de Schwarzschild et des trois 
fameux faits expérimentaux qui font encore tant couler 
d’encre. 

Et Mme Tonnelat, qui est orfèvre, ne pouvait manquer 
de nous allécher par un chapitre XIII consacré à quelques 
indications sur les « théories unitaires ». 

Il va de soi que la 4° Partie, Compléments mathématiques, 
traite du calcul tensoriel, des espaces euclidiens et pseudo- 
euclidiens, puis riemanniens. Nous ne pouvons que louer sa 
concision et sa parfaite clarté. 

En bref, le remarquable traité de Mme Tonnelat, si 
discret par son volume, si ample par les domaines couverts 
et l’information réunie, si admirablement clair, mérite de 
connaître une diffusion très étendue, et sera probablement, 
pour de longues années, l’un des meilleurs classiques de 
ce beau et important sujet. 


O. Costa DE BEAUREGARD. 
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OBSERVATION DES DISLOCATIONS DANS LE SILICIUM A L'AIDE DES RAYONS X 
DANS LE CAS DE LA TRANSMISSION ANORMALE 


Par ANDRÉ AUTHIER 


Laboratoire de Minéralogie et Cristallographie 
Faculté des Sciences, Paris 


Résumé. — On utilise la transmission anormale des rayons X pour faire une étude photogra- 
phique des dislocations dans des cristaux parfaits de silicium. On donneune étude cristallographique 
des dislocations observées. Les dislocations se présentent sous la forme de fines traînées doubles, 


blanches et noires. 


Abstract. — The anomalous transmission of X-rays is used to make a photographic study of 


dislocations in nearly perfect single crystals of Si. 
The dislocations are observed as fine double streaks, black and white. 


cations is given. 


Introduction. — Les dislocations ont d’abord 
été introduites comme des images mathématiques 
permettant d'interpréter les mécanismes de défor- 
mation des métaux. Leur existence est maintenant 
bien démontrée et on les a observées de nombreuses 
fois. Les premières observations directes ont été 
faites grâce aux techniques de décoration (Hedges 
et Mitchell [1], Amelynckx [2], Dash [3] ete...) et 
de microscopie électronique sur des feuilles minces 
(Menter [4], Hirsch, Horne et Whelan [5]..). Ces 
techniques nécessitent dans tous les cas de modifier 
la nature de l’échantillon et 1l semblait souhaitable 
de disposer d’une méthode de vision directe des 
dislocations dans un cristal épais. Plusieurs mé- 
thodes de mise en évidence au moyen des rayons X 
ont été mises au point au cours de ces dernières 
années. Newkirk [6], reprenant les techniques de 
Berg-Barret, et Bonse [7], à l’aide d’un double 
spectrographe, ont utilisé pour cela un montage 
par réflexion. Mais, par suite de la faible pénétra- 
tion des rayons X dans ce cas, seules les extrémités 
des dislocations sont visibles. Les techniques par 
transmission semblent devoir être les plus puis- 
santes. De nombreux auteurs utilisant des fais- 
ceaux divergents ont obtenu ainsi des photogra- 
phies de dislocations individuelles : Borrmann 
Hartwig et Irmler [8], Lang [9], [10], [11], Barth 
et Hosemann [12], Gerold et Meier [13]. 

Nous avons réalisé un montage en rayonnement 
parallèle et monochromatique à l’aide d’un mono- 
chromateur plan et nous avons observé par trans- 
mission les dislocations dans des cristaux presque 
parfaits de silicium d’épaisseurs allant de 0,35 mm 
à 4 mm. 


Principe de la méthode. — Borrmann [14] et 


von Laue [15] ont montré que lorsque la condition 
de Bragg est réalisée les rayons X sont transmis 
à travers un cristal parfait avec un coefficient 
d'absorption anormal et variable suivant l’angle 


À crystallographic study of the observed dislo- 


d'incidence. Ils ont montré d’autre part que le 
trajet de l’énergie, dans ce cas, se fait le long des 
plans réticulaires, lorsque la condition de Bragg est 
rigoureusement satisfaite. 

L'interprétation donnée de ce phénomène par 
von Laue est basée sur la théorie dynamique de la 
diffraction des rayons X dans les cristaux. Huit 
ondes se propagent à l’intérieur du cristal et 


re—— d ——+# 


Fic. 4. — Trajet des rayons à l’intérieur du cristal 
TS : faisceau incident — pu; rio : faisceaux émer- 
gents — T : faisceau émergent ayant simplement subi 
l’absorption photoélectrique. 
P : film photographique. 
d : épaisseur du cristal. 


forment un système d’ondes stationnaires. Si le 
faisceau de rayons X est polarisé parallèlement ou 
perpendiculairement au plan d'incidence, ce nombre 
est réduit à quatre. Le faisceau se scinde en deux 
quand il traverse la face de sortie du cristal et l’on 
a deux ondes émergentes TS et T : TS est 
parallèle à la direction incidente et Tf” à la direc- 
tion réfléchie (fig. 1). La plaque photographique est 
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parallèle à la face du cristal et est placée en P sur 
la figure. Comme le faisceau incident est parallèle, 
les traces des faisceaux émergents T£? et TS? sur 
la plaque sont égales. Elles sont l’image au gran- 
dissement 1, sans distorsion, de la projection sur la 
face de sortie du cristal du volume traversé par 
les rayons X ; la direction de projection est paral- 
lèle à intersection du plan réticulaire et du plan 
d'incidence. 

Le montage expérimental, que nous avons utilisé 
d'autre part pour des expériences quantitatives, 
est décrit en détail ailleurs [16]. La radiation uti- 
lisée est Mo Æ«, rendue monochromatique par 
réflexion sur un cristal de calcite clivée. Les échan- 
tillons observés sont des plaquettes de silicium 
presque parfait. Nous avons utilisé des films photo- 
graphiques à grains fins « Kodaline ». La dimension 
moyenne des grains, que nous avons mesurée, est 
de l’ordre de un micron. 


Étude expérimentale. — 1. TRAJET DES RAYONS. 
— La mesure de la distance des traces des fais- 
ceaux T$9 et T{® sur la plaque photographique P 
nous à montré que des rayons homologues dans 
les deux faisceaux étaient bien issus d’un même 
point de la face de sortie du cristal et nous a per- 
mis de vérifier que nous étions bien dans les condi- 
tions de la transmission anormale. 


2. NATURE DES TRACES DES FAISCEAUX T{ 
et T{®. — Pour tous les échantillons décrits ici, 


F1G. 2. — Images de dislocations dans un cristal desilicium. 


Plan réflecteur : (011) ; face d’entrée du cristal : (211) : 
épaisseur du cristal : 4 mm ; 

densité de dislocations : 2 500 par em? ; distance cris- 
tal-film : 5 mm ; temps de pose : 16 h. (x £0). 


on observe, sur le fond homogène des traces des 
faisceaux Té” et Ti”, de fines traînées qui se 
retrouvent exactement dans les deux fais- 
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ceaux (fig. 2) : les trainées correspondantes dan 
les deux traces proviennent du même défaut à 
l’intérieur du cristal. Elles se présentent en général 
sous la forme d’un double traib, noir et blanc. Si la 
traînée est dans le faisceau TS, le trait blanc est 
du côté du faisceau réfléchi. Au contraire, dans 


Je faisceau TŸ, le contraste noir-blanc est inversé : 


le trait blanc est du côté du faisceau parallèle au 
faisceau incident. Si la traînée est perpendiculaire 
à la trace du faisceau, le contraste disparait, et la 
traînée est constituée par un simple trait, noir 
ou blanc (fig. 3). Pour vérifier que la dissymétrie 


F1G. 3. — Photographie de la même plage du cristal que 1 
figure 2. Plan réflecteur (DEA 20) Lg 


de cette structure fine est liée non à la dissymé- 
trie du défaut cristallin qui est à l’origine de la 
traînée, mais au phénomène de diffraction, nous 
avons fait subir à l’échantillon une rotation de 1802 
dans son plan : l'orientation du contraste blance- 


noir n’a pas tourné avec le défaut (fig. 4) : dans le 


faisceau TS le trait blanc est toujours du côté 
du faisceau réfléchi. D’autre part, l'orientation 
relative de la structure blanc-noir dans les fais- 
ceaux Té” et TK est la même, que le cristal et 
le monochomateur soient en positions parallèles 
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ou antiparallèles, ou que le cristal soit placé direc- 
tement sur le faisceau incident, sans interposition 
du monochromateur. Par contre, si le cristal est 


E 


F1G. 4. — Photographie de gauche : dislocations dans un 
cristal de silicium. 


Plan réflecteur (OIL) ; face d’entrée du cristal CU) 
épaisseur du cristal 1 mm ; densité de dislocations : 
quelques dizaines par em? ; distance cristal film : 8 mm ; 
temps de pose : 5 h. (X 20). 

— Photographie de droite : même plage après avoir 
fait tourner l’échantillon de 1800 autour de la perpendi- 
culaire à la face d’entrée. 


Fic. 5. — Dislocations dans un cristal mince de silicium. 
Plan réflecteur : (OIL) face d’entrée du cristal (III) 


épaisseur du cristal LE mm ; densité de dislocations : 


2 500 par cm? ; distance cristal-film : 9 mm, temps de 
pose 4 h 30 min. (X 25). 
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plus mince (par exemple 3/10 mm), les trainées se 
présentent sous la forme d’un trait blanc bordé de 
noir de chaque côté (fig. 5). Ce résultat est différent 
de celui obtenu par Borrmann [17] qui utilise un 
faisceau très divergent, sans monochromateur 
(Weitwinkelmethode) : il observe la dislocation 
sous la forme d’un trait blanc bordé de noir de 
chaque côté, mais pour des cristaux plus épais. 

Il semble, d'autre part, que, avec notre montage 
comportant un monochromateur plan, nous obser- 
vions sur les mêmes échantillons un plus grand 
nombre de dislocations que lorsque nous n’utilisons 
pas de monochromateur, et que le contraste soit 
meilleur. 


3. INTERPRÉTATION DES TRAINÉES. — La den- 
sité, l’orientation et la longueur des trainées nous 
ont montré qu’elles sont bien l’ombre de dislo- 
cations et nous ont permis de faire l’étude géomé- 
trique et cristallographique des dislocations dans 
différents échantillons. 


6a 6b 


F1G. 6. — Interprétation de l’orientation des dislocations 
dans un cristal de silicrum. 
Plan réflecteur (oII), face d’entrée du cristal (III) ; 


8 
épaisseur du cristal : 10 MM: Temps de pose: 6 h.{X 30). 


10162 or 200l: te MTS [121] 
6 : [122] ; 7 : [211]. 
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a) Densité des dislocations. — Nous avons com- 
paré la densité des traces à la densité des cônes 
d'attaque obtenus par attaque chimique de la sur- 
face des échantillons (Dash [18]). Les résultats 
obtenus sont en bon accord pour tous les cristaux 
étudiés. La densité de dislocations variait, selon 
les échantillons, de quelques dizaines à 5.10? 
par cm?. 


b) Orientation des dislocations. — Les échan- 
tillons utilisés se présentent sous la forme de pla- 
quettes parallèles à un plan (111) ou de parallélé- 
pipèdes allongés suivant l’axe [111] (axe de tirage). 

Les dislocations observées sur nos photographies 
se répartissent en deux groupes principaux suivant 
leur orientation : les unes ont une orientation voi- 
sine de celle de l’axe de tirage et les autres sont per- 
pendiculaires à cet axe. La mesure des angles for- 
més par leurs projections permet d’interpréter les 
premières comme des directions [211], [112] eb 
[121] et les secondes comme des directions [011], 
[101] et [110]. On sait que l’on considère générale- 
ment les premières comme des dislocations-coin 
et les secondes comme des dislocations-vis. La 
densité des dislocations-coin est à peu près même 
que celle des dislocations-vis dans la plupart des 
échantillons. Il est fréquent qu'une dislocation 
change d'orientation et de nature le long de la trace 


TABLEAU I 
A B d D E 
[211] coin 190 [o11] 900 
[112] coin 190 [110] 900 
[121] coin 190 [101] 900 
[211] coin 900 [o11] 900 
[121] coin 900 [110] 900 
[112] coin 900 [101] 900 
[211] coin 620 1011] 350 
[112] coin 620 [110] 350 
[121] coin 620 [101] 350 
[211] coin 620 [011] 350 
[112] coin 620 [110] 350 
[121] coin 620 [101] 350 
[110] vis 900 [110] 900 
[011] vis 909 [011] 900 
[110] vis 900 [101] 900 
[110] vis 390 [110] 390 
[011] vis 350 [011] 350 
[101] vis 350 [1011 350 
À, direction de la dislocation. — B, nature de la disloca- 

tion. — C, angle de la dislocation avec [111]. — D, vec- 


EN Burgers. — E, angle du vecteur de Burgers avec 
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observée. La figure 6 montre l’orientation des dis- 
locations pour une plaquette de silicium taillée 
parallèlement au plan (111). Les dislocations les 
plus fréquentes sont celles dont le vecteur de 
Burgers est perpendiculaire à l’axe de tirage (voir 
tableau I), ce qui n’est pas surprenant. 
Les dislocations devraient être d’autant plus 
visibles aux rayons X que leur vecteur de Burgers 
est plus voisin de la normale au plan réflecteur. 
Pour le vérifier nous avons photographié la même 
plage- d’un cristal en utilisant deux plans réflec- 
teurs différents. La figure 2 représente l’image d’une 
plage contenant beaucoup de dislocations [211]; le 
plan réflecteur est (011). Sil’on admet quela disloca- 
tion [211] est coin, son vecteur de Burgers est [o11] 
qui est perpendiculaire au plan réflecteur et l’image 
des dislocations est très nette. Nous avons alors 
fait tourner l’échantillon de 900 autour de la nor- 


male à la face d’entrée (211) et photographié la 
même plage en prenant (111) comme plan réflec- 
teur (fig. 3). Ce plan contient le vecteur de Burgers 
et les dislocations se voient toujours, mais leurs 
images sont beaucoup plus floues. 

La longueur des trainées apporte un? justification 
à l'interprétation que nous avons donnée de leur 
orientation. Dans le cas de plaquettes minces 
tallées parallèlement au plan (111), par exemple, 
les traces des dislocations [211] sont très courtes. 
Leur longueur est à peu près celle qu’elles devraient 
avoir si les dislocations, qui font un angle de 190 
avec [111], traversaient l’échantillon. Les autres 
dislocations, qui sont contenues dans le plan (111), 
ont une trace beaucoup plus longue. 

Il est à remarquer que les dislocations se pré- 
sentent dans la plupart des échantillons que nous 
avons étudiés sous forme de lignes rectilignes alors 
que d’autres auteurs ont observé des dislocations 
plus curvilignes [11]. 


4. AUTRES CRISTAUX. — Nous avons observé 
des images similaires avec d’autres cristaux et 
elles semblent également bien s’interpréter comme 
des dislocations. La figure 7 montre des dislo- 
cations dans un cristal de calcite, Nous avons cher- 
ché à voir s’il y a une corrélation entre la densité des 
figures d'attaque dans la calcite et celle des dis- 
locations vues à l’aide des rayons X. Au cours d’une 
attaque brève (3 minutes dans l’acide nitrique 
dilué à 1 % ou 10 secondes dans l’acide chlorhy- 
drique concentré) i] se forme des figures de corro- 
sion, pentagonales pour la plupart (fig. 8), et dont 
la densité est en bon accord avec celles des disio- 
cations dénombrées sur les photographies prises à 
l’aide des rayons X. Lorsque l'attaque est poursui- 
vie plus longtemps, les faces à indices élevés et à 
croissance rapide des cavités disparaissent au 
profit des faces lentes et l’on observe un grand 
nombre de figures de corrosion triangulaires qui 


À 
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empiètent les unes sur les autres et dont le nombre 
n'est plus caractéristique de la densité de dislo- 


fe : 7 
LS E 


Fic. 7. — Images de dislocations dans un cristal de calcite. 
; 8 

du cristal ; To M; 

densité de dislocations 104 par cm? ; distance cristal-film : 

8 mm ; temps de pose : 5 h (x 30). 


Plan réflecteur (100) ; épaisseur 


cations. On peut en déduire que, au début, l’attaque 
se fait préférentiellement aux points d’émergence 
des dislocations. 


Conclusion. — L'étude photographique des dé- 
fauts de structure linéaires à l’aide de la transmis- 
sion anormale des rayons X permet d'obtenir une 
image directe, non destructive, des dislocations à 
l’intérieur d’un cristal épais, elle permet en parti- 
culier de connaître leur orientation et de vérifier 
leur densité. Mais une étude théorique est mainte- 
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nant nécessaire pour interpréter l’image des dislo- 


meer - 


F1c. 8. — Figures d’attaque sur une face de clivage d’un 
cristal de calcite. 
Attaquant : NO; H 1 % pendant 3 minutes (X 400). 


cations qui se présente dans le cas des cristaux 
épais sous la forme d’un double trait noir et blanc, 
et dans le cas des cristaux très minces sous la 
forme d’un triple trait. 

Nous remercions M. Dash, de la General Elec- 
tric Cy, M. M. Franke et Bernard, du C. N. ET. 
M. Garreta, de la C. S. F., qui nous ont aimable- 
ment fourni les monocristaux de silicium. Nous 
exprimons notre reconnaissance à M. H. Curien 
pour les nombreux conseils qu'il nous a donnés 
tout au long de cette étude. 


Manuscrit reçu le 10 mai 1960. 
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III. EFFETS GALVANOMAGNÉTIQUES EN HAUTE FRÉQUENCE. 


Par 


Résumé. 


J. TAVERNIER et L. GODEFROY 


Dans cet article on applique les formules générales donnant la conductivité élec- 


trique en présence d’un champ magnétique au calcul de la résonance cyclotron et de l’effet Faraday. 
On obtient les formules donnant les valeurs de la masse effective m*(0) dans la résonance cyclotron 
et l'expression de la constante de Verdet et de l’absorption dans l'effet Faraday. 


Abstrae. — In this paper, the general formulae for the electric conductivity in the presence of 
a magnetic field are applied to the calculation of cyclotron resonance and the Faraday effect. 
Formulae giving the effective mass m*(0) for cyclotron resonance, and the Verdet and absorption 


constants for the Faraday effect are derived. 


I. Calcul de la densité de courant. — Nous utili- 
serons la même méthode qu’en régime continu en 
considérant un champ électrique de la forme : 

E — E, e—iot, 

L'énergie gagnée par un électron en présence de 
ce champ électrique et du champ magnétique H 
s’écrira avecles notations des articles précédents (À) : 


Le 
A6 —e [Ba <R(E = 0,—H,t;h) x e—ioi de. 
“0 
Expression qui, en tenant compte de l’évolution 
de < k > se transforme en : 


> > > 
+oo — à Se A NS 
A6=—ef E;. « exp Et ji) t.le dé. 
0 


Cette forme de A6 nous montre que les résultats 
précédents sont encore valables à condition d’y 
remplacer + par T/(1 + iwr). 

Le vecteur densité de courant J pour une concen- 
tration de » électrons par unité de volume et par 
vallée s’écrira donc imméciatement sous la forme 


T T2 
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Les résultats de la théorie des effets magnéto- 
électriques dans les cristaux cubiques s’appliquent 
immédiatement en régime alternatif. Le vecteur 
densité de courant pour un modèle quelconque 
s’écrit en unités ©. g.s. 

J = 6 Ë, + 6, H JE, 
+ L(E,.H) H + ME, 4? + NT(E,, H) 

() L Gonerroy et TAverNIER, J. Physique Rad., 1960, 

21, 249. 


IT. GoperroYy et TAVERNIER, J. Physique Rad., 1960, 
21, 544, 
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Dans ces formules : 

M1, Ms, MA: représentent les masses effectives 
principales, 

N : la concentration d’électrons dans le cristal, 

Tr : le temps de relaxation des électrons, 

e : la charge de l’électron, 

c : la vitesse de la lumière, 

wi: des paramètres définissant la forme des 


vallées 205— u + = (2, 7, k) — permutation 
k j 


der), 

Yi: des paramètres repérant la position des 
vallées ; ces paramètres sont définis avec précision 
dans l’article IT. 

Rappelons que les résultats précédents ne sont 
valables qu’au second ordre en H. 

De plus, notons que les caleuls précédents sont 
effectués dans le modèle des électrons indépendants. 
Les effets de plasma dus au couplage entre les 
électrons sont donc négligés dans cette théorie. 

Nous appliquerons les résultats de ce premier 
paragraphe au calcul de la résonance cyclotron 
dans le cas d’une vallée unique et au calcul de 
l'effet Faraday. 


IT. Résonance cyclotron. — 1e7 cas. — Suppo- 
sons la masse effective isotrope (surfaces d’énergie 
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sphériques) et le temps de relaxation indépendant 
de l’énergie, soit : 


> + 
— 


> 
= A jf Sfr) = 1}{(x) 
où /(r) est une fonction quelconque de +. 

Le champ électrique haute fréquence et le champ 
magnétique étant supposés orthogonaux, la com- 
posante Jy, du courant parallèle au champ élec- 
trique E, est 


& F5 


n = 
1 + zoTm* 


Ju — 
T En 

n : a OC s 

(1 + io) [(1 + 167)? + wë +?] m* 


La conductivité 67 parallèle au champ électrique 
est donc : 


ne 1 où T? 
Dr ETor (1 + 1©T) [(1 + 167)? + où = | 


ut. 4 + ioT 
{1 + 107)? + &2 7? 


où 69 — AT/m*. On retrouve le résultat classique. 


2€ cas. — Nous supposerons que le temps de 
relaxation est indépendant de l’énergie et que les 
surfaces d’énergie sont des ellipsoides de révo- 
lution (*). 


/ 


"A 
Fkx 


Joie, 41e 


Prenons, pour retrouver les résultats connus, le 
champ électrique Æ suivant la direction #; du 
réseau réciproque et supposons que le champ 
magnétique H est dans le plan 4, O k. 


(*) Rapportés à leurs axes principaux (ke, Ay ke) les 
ellipsoïdes d’énergie constante seront définis par une ma- 
S 


> 
trice « de la forme 


_ 1 fm 0 0 

+ 

Un — 0 1 ]Mo 0 
0 0 1[m3 
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Le vecteur densité de courant s'exprime dans 
ces conditions, sous la forme : 


E 
m 
J SE PRE : 
TE Son | © 
0 
0 
ES & : EH 
(1 + 107)? + wë +? m2 ms m3 , 
PP mm; EHy 
Æ 
n T° lo 
(1 + or) [(1 + iwt)? + w +?] cé 0 
0 


La composante du courant J}, parallèle au 
champ électrique est : 


Jn = in 
m: 
en = | 
1+Hior ‘°{U + io) [A + ir)? + où +] 
d’où 


1 oT 
(1 + 107)? + oœë +? 


Gi — Go(M1) 


Son) : étant la conductivité en courant continu 
dans un matériau isotrope de masse effective m4. 

Sous cette forme, le résultat est identique à celui 
obtenu dans le cas d’une masse effective isotrope ; 
la pulsation cyclotron étant maintenant définie 
par : 


= 
8 nee 
(g P él 


Dans le cas particulier étudié cette pulsation 
s'écrit : 


H? ÊE =. cos? | 
: 


M: L M3 ms 


Cette expression nous permet de définir une 
masse effective m*(6) fonction de 6 telle que 
© — Hm*(0) par la formule bien connue : 

1 1 ( | COS? j 
FO ANTON 


m, et m4 sont respectivement les masses trans- 
versale et longitudinale. 

La généralité des expressions trouvées pour le 
vecteur densité courant J permet d’obtenir aisé- 
ment les composantes de J suivant les directions k, 
et k, et par suite les conductivités o, et 6; corres- 
pondantes sous la forme : 


T H 
Gy — Co(Mi) (1 + iot)? + ot? mi 
T Hy, 
67 — Gal) U +iot) + oi M 
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Ces résultats nous montrent que le phénomène 
de résonance existe aussi pour les composantes du 
vecteur densité de courant orthogonales au vecteur 
champ électrique. 

Notons que les formules générales relatives à un 
modèle quelconque ne conduisent pas au phéno- 
mène de résonance cyclotron car elles ne sont 
valables qu’au second ordre en /1. 


III. Effet Faraday. —— Nous calculons la contri- 
bution des porteurs libres à l'effet Faraday dans 
les solides. 

Les résultats précédents sont encore valables 
dans le cas où le champ électrique se présente sous 
forme d’ondes progressives si la vitesse de propa- 
gation des électrons est faible devant celle de 
l’onde. 

Soient respectivement, h, H, E le champ magné- 
tique continu appliqué au cristal, le champ magné- 
tique et le champ électrique de l’onde envoyée sur 
le cristal. 

Nous savons que ces grandeurs sont liées entre 
elles par les équations de Maxwell, savoir : 


1H dE 

PEN 2 ee 

rot rs rot H — TJ + Er 
divE = div H — 0 


où £æest la constante diélectrique du milieu, 
e la densité volumique de charges, 
et J le vecteur (densité de courant calculé précé- 
demment : 
J = 6 E +0o,h /\E 


avec 
== 
Tr Z 
Cr nr 
22 
Ne 2 
e 4 T 
TS rap me Ent Le 


Nous nous limitons au premier ordre en À, car 
l'effet Faraday que nous voulons étudier est du 
premier ordre par rapport au champ magnétique 
continu h appliqué au cristal. 

Pour étudier le problème que nous nous pro- 
posons, 1l faut chercher l’équation de propagation 
du vecteur champ électrique E. 

Dans ce but, 1l suffit de prendre le rotationnel de 
la première équation de Maxwell et d’y remplacer 
rot H par sa valeur. Nous obtenons : 
ar ÔJ 
ce? 51 


e 02E 
c? O1? 


le terme grad div E — 7 graû e est nul car la den- 


rot rotE — grad div E — AE — 


sité totale de charges (ions et électrons) est nulle 
en tous points d’un solide en équilibre. Nous 
montrons en annexe que le résultat obtenu est 


encore valable si l’on ne fait aucune hypothèse 
Sur £. 
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L’équation de propagation cherchée pour £ est 
alors : 


dE ce 02E 
AE — ! 


&T 
5% (com Ôt Gus G1h /\ = Le c2° S12 

Cette équation étant linéaire par rapport au 
champ électrique, nous cherchons des solutions 
sous la forme Æ er®t, Nous sommes ainsi amenés à 
résoudre l’équation : 


ATio 
c2 


eo? 


AE — — 


[So E — 6,(h/\ Ë) 


Supposons le vecteur champ magnétique h porté 
par l’axe Ox, l’équation-.ci-dessus est alors équi- 
valente au système des trois équations suivantes : 


— 1 2 
NENRE TPE NRERES 
C C 
AËy RE M 'OMnE le 
RES ee fes ES GREEN 20 


Les conditions aux limites utilisées pour résoudre 
ce système d'équations sont les suivantes : le cristal, 
supposé indéfini suivant deux axes O, et O, ortho- 
gonaux à O, s’étend, depuis le plan x = 0 jusqu’à 
l'infini ; en x — 0, la polarisation de l’onde électro- 
magnétique envoyée sur le cristal est définie par 
En ONE Etc a Ea: 

La symétrie du problème est telle que les solu- 
tions cherchées sont des fonctions de x seulement. 

La première équation du système à résoudre 
représente la propagation d’une onde plane avec 
affaiblissement. Nous devons donc avoir une solu- 
tion de la forme : 


E, = Ae—cx ei(Bæ—ot) 


la condition aux limites £, — 0 pour x = 0 con- 
duit à £, = 0. 

L’onde se propageant dans le cristal reste donc 
plane et le plan de polarisation est parallèle au 
plan yOz. Cette propagation est donnée par les 
deux équations couplées en Æ, et E, de la forme : 


avec : 
AT 
GRO h 
Fu kTic TA) 
AM s 


En éliminant, Æ, ou E, entre ces deux équations, 


nous voyons que Æ, et Æ, sont solutions de l’équa- 
tion : 


AËU SD UE (bee) DO) 


Cette équation admet des 
forme e% s1 £ vérifie la relation : 


K8 + DK? + D? LE a? — 0 


solutions de la 


N° 8-9 
. c’est-à-dire : 


2 
=D Va = a oh + 1 0 
Des quatre racines de l’équation séculaire ci- 
dessus, nous ne retenons que celles dont la partie 
imaginaire est positive (puisque les composantes du 
champ doivent tendre vers zéro pour æ —+ co. 
Soient : 


Qi (Et in) et Ce = (6e + in) 
ces deux racines pour lesquelles nous posons : 
1 et > 0 


6, et &, seront positifs ou négatifs suivant que 
sera positif ou négatif. 

Les composantes cherchées du champ électrique 
seront de la forme: 


Ey = Ajeitr—ot + p,eitr—ot) 
E, = Aseilüut—ot) LE B, eiltir—ot), 


Les conditions aux limites 


| Ey — ÆE e—iot 


FAC pour v— 0 
= 


conduisent aux résultats suivants : 


1 = 12; eita—ot) + À [eîter — ciuz] e—iot 
E, — Bear — pitt] e—iot, 


Les constantes À et B peuvent être obtenues en 
écrivant que quels que soient t et x les équations 


AE; = GE, + bE, 
Ne bE) GE, 


sont vérifiées. 
En remarquant que : 


C——b+ia et C2 —— b—ia 


la solution cherchée s'écrit alors : 
by — e [(ia + 2b) etait + (ia — 2b) eit:r] e—iot 
L 


ln = Lo [eitie — etat] e—iot, 
21 
Nous voyons ainsi que sous sa forme générale, 
la solution représente une somme de deux ondes 
progressives d’affaiblissement et de constante de 
phase différente et ne ressemble pas à leffet 
Faraday dans lequel la direction de polarisation du 
champ électrique tourne régulièrement autour de 
la direction de propagation (ici celle de h). 
Nous allons montrer maintenant que nous re- 
trouvons l'effet Faraday classique, si nous suppo- 
sons le milieu suffisamment résistant. En effet si : 


(&rowfe?) 6 & eme? ou poco > 1 


avec po — 1/6, le paramètre b est réel et les deux 
valeurs de k (€, et C,) être peuvent calculées faci- 
lement. 
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Montrons que cette hypothèse est largement 
vérifiée dans le cas des semi-conducteurs. En effet 
pour un spécimen de germanium (es — 16) soumis 
à un rayonnement infra-rouge de longueur d’onde 
À — 10 p (« — 2.101), la condition précédente 
conduit à l’inégalité. 

ent 


qui est toujours vérifiée. 

En remarquant que le terme d’effet Hall 6,h est 
toujours beaucoup plus petit que 6,4, nous pouvons 
écrire que : 


= ve 4 2 où h + 12e 0] 
donc 
Ve 2x 27 
RES Se ST En nee 
à C eVe : eVe 4 
et 
Ve 27 27 
CARRE er EN 
: c eV 0e AVE 


En portant ces résultats dans les équations 
donnant £, et Æ, et dans les approximations précé- 
dentes, nous obtenons : 


27 VE 
CE ni OVE t 
Ey = E, cos = c1hxe VE e © = 
cVe 
2m .( VE 
re SVE t 
HE Sem sue hx e on € a 
C Ve 


Nous reconnaissons ainsi les résultats classiques 
de l’effet Faraday. La constante de Verdet est : 


27T 2x Ne 


= = — X 
CUVE 3 eVe 
> 
le me Tr 
X partie réelle ( + iot) + or MED C 


Dans le cas où les surfaces d’énergie sont des 
ellipsoïdes de révolution, m, — ëm:, Ma = m3 et 
en supposant que «rt > 1 et «5 & w°?, la cons- 
tante de Verdet s'écrit : 


27 Nes 1 E(E + 2) 


_e 
BovVeut mi 


en c. g.s. 


et 
GANT Ne A é ee 
n = oran + 2) en Giorgi 
ce dernier résultat est effectivement celui utilisé 
par Walton et Moss (*) pour l’étude du germa- 
nium. Il faut remarquer que ce résultat est valable 
pour tous les cristaux à symétrie cubique. 
Notons que ce calcul nous a donné pour la cons- 
tante d’absorption : 
> 
Doc DITNeE T 4 
eVe ; 3eVe 1:67" 


(*) Walton et Moss, J. Appl. Physics, juin 1959,80, 951. 


B 
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Dans l’approximation «Tr > 1, la constante 
d'absorption devient : 


2 > 
DIE HAE Le œ. 
SenVie © 


Nous voyons donc que, même dans un spécimen 


où le temps de relaxation des électrons est suffi- 
samment grand pour que wr soit très grand devant 
l’unité, la constante d'absorption dépend explici- 
tement des processus de « scattering » par l’inter- 
médiaire de < 1/r >, tandis que la constante de 
Verdet » est indépendante du temps de relaxation. 


ANNEXE 


Nous nous proposons de calculer la propagation 
d’une onde en présence d’un champ magnétique 
continu À dans un milieu conducteur, sans faire 
d’hypothèse sur la densité volumique. 

En régime sinusoïdal, nous devons résoudre les 
équations de Maxwell sous la forme : 


rot.E — + 2H rot.H = TJ —'9E 


où 
J = GE + oi(hA E). 


L’élimination de H conduit à l'équation de pro- 
pagation du champ électrique E : 


rot rot E — - oilh AE) — 


i0ET 
= 
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Si nous pronons k suivant l'axe Ox, nous sommes 
conduits à résoudre le système : 


dE, dE le | ee RE 
do D | 2 « 
dE, dE, bee 2) 
ae — bE AD 
Sn 200 M NO x FES 
DE OR dE, es) 
L ee 
do do dE D Fr 
avec 
ie TS, oh 
kTio ec? 
b ( ae 69 < ) 


Pour résoudre le problème de l’effet Faraday, il 
nous faut rechercher des solutions de la forme e°*? 
où k est la constante de propagation que nous 
allons déterminer. 

Dans ce cas, les équations à résoudre se réduisent 
au système suivant : 


1 = 
(k? + b) Ey — aE, = 0 
aEy + (k + b)E, = 0. 


La condition de compatibilité des deux dernières 
équations étant 


(k? + b)}? + a? = 0 


nous retrouvons bien les résultats obtenus avec 
l’hypothèse grad p = 0. 


Manuscrit reçu le 6 avril 1960, 
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RÉACTIONS NUCLÉAIRES PROVOQUÉES PAR IONS « LOURDS » 
INTÉRÊT ET DIVERS ASPECTS 


Par M. LEFORT, 


Laboratoire de Physique Nucléaire, Faculté des Sciences de Paris, Centre d'Orsay. 


Résumé. — Les phénomènes nucléaires provoqués par les ions multichargés d'énergie élevée 
sont examinés sous leurs différents aspects : réactions passant par un noyau de fusion, réactions 
de multi-stripping aux cours desquelles l’ion lourd se sépare en plusieurs projectiles aux abords 
du noyau cible, étoiles de désintégration et réactions de transfert d’un nucléon entre le noyau 
projectile et le noyau cible. On indique aussi comment les ions lourds sont utilisés pour mesurer 
les probabilités de fission, les rapports l, /l$ de noyaux lourds très excités. Enfin, la production 
de noyaux déficients en neutrons et d'éléments transuraniens est envisagée. 


Abstract. — À survey is given of nuclear phenomena induced by multicharged heavy ions. 
Several features are discussed : reactions involving a fusion nucleus, ‘* buckshot ? reactions in 
which heavy ions are broken into several fragments in the vicinity of target nuclides, disin- 
tegration stars and transfer reactions. The usefulness of heavy ion reactions for measuring 
fission width and l; 1% ratios, is emphasized. Also the production of neutron deficient nuclides 
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and of transuranium elements is discussed. 


L Depuis quelques années, les techniques permettant 
. l’accéiération de corpuscules chargés de masse plus 
élevée que les hélions se sont perfectionnées. La mise 
au point de sources d'ions permettant l’épluchage 
préalable d’une partie des électrons orbitaux des 
atomes de carbone, azote, oxygène et néon, a conduit 
à la possibilité d’accélérer dans un cyclotron des ions 
multichargés et d’obtenir des faisceaux homogènes et 
monoénergétiques en ions lourds. On a atteint des 
énergies de plus de 10 MeV par nucléon (120 MeV 
pour 12C, 160 MeV pour 160, etc...). Le moment ciné- 
| tique p d’un ion de charge Ze sur un orbite d’accélé- 
ration de rayon r est lié à l'induction B du cyclotron 
_ par la relation : 


DID ET: 


Æ L'énergie à laquelle on peut accélérer un ion de 
masse donnée est donc proportionnelle au carré de la 
‘charge ionique. On conçoit qu’il soit nécessaire de dis- 
poser d'ions multichargés pour pouvoir les porter à des 
- énergies assez élevées et vaincre les barrières de poten- 
tiel. Si Ze est la charge du noyau cible et Z,e celle 
du noyau projectile, A,et A, sont les masses atomiques 
de ces deux noyaux, l'expression de la barrière de 


- potentiel : 
Lu Z: Ze ea . À; GE A2 
AA + A) A 


montre que pour pénétrer dans les noyaux les plus 
Jourds (Z, voisin de 100 et À, voisin de 250), un noyau 
de carbone devra posséder une énergie d'environ 


70 MeV et un noyau de néon un peu moins de 100 MeV. 
On trouvera des détails sur la production d'ions multi- 
chargés et sur leur accélération dans les cyclotrons ou 
les accélérateurs linéaires dans diverses publications 
de caractère plus ou moins technique [1]. Nous nous 
bornons à décrire les divers types de réactions qui 
ont été étudiées jusqu'ici et à examiner les rensei- 
gnements qu’elles apportent et les perspectives qu’elles 
permettent d’entrevoir. 

Il est délicat de tenter d’établir une classification 
de ces réactions nucléaires. Il n’est pas possible de le 
faire en fonction de l’énergie parce que l’énergie ciné- 
tique des projectiles maximum qui ait été obtenue est 
très supérieure à la barrière de potentiel aux faibles Z, 
alors qu’elle ne la dépasse guère pour les noyaux 
lourds. Nous avons essayé de préciser les différents 
types de réactions et les divers objets des études entre- 
prises Jusqu'ici. 

Il ne sera fait mention ni de l’excitation coulom- 
bienne ni de la diffusion élastique et inélastique. 

La première réaction a probablement été observée 
par Miller et al. [2] qui bombardaient de l’aluminium 
et de l’or avec des noyaux de carbone 12 et obtinrent 
du chlore 34 et de l’astate. Breit et al. [3] encoura- 
gèrent ensuite en 1952 les études de réactions nuclé- 
aires provoquées par projectiles lourds, en montrant 
que certains aspects des phénomènes de désexcitation 
des noyaux composés seraient probablement mieux 
compris à la suite de ce type d'expériences. 

Une des revues les plus récentes a été faite sur le 
sujet par Fremlin [4] dans l’ouvrage de Endt et 
Demeur sur les réactions nucléaires. 

On examinera successivement : 


47 


666 


1. Les réactions passant par un noyau intermédiaire 
obtenu par fusion des noyaux initiaux et la comparaison 
avec un noyau composé analogue obtenu par proton. 

2. Les réactions de stripping et multi-stripping au 
cours desquelles lion lourd éclaterait avant le choc en 
plusieurs projectiles. (Théorie de la « chevrotine ».) 

3. Les réactions dites de transfert d’un nucléon du 
noyau projectile au noyau cible. 

4. Les étoiles de désintégration dues à l'impact de 
l'ion lourd dans le champ coulombien du noyau cible. 

5. La probabilité de fission après la fusion de l'ion 
lourd avec un noyau lourd. 

6. La production de noyaux déficients en neutrons 
et subissant une transformation spontanée par captures 
électroniques. La production de nouveaux isomères 
à spin élevé en raison du grand moment angulaire 
apporté par le projectile. 

7. La production et l’étude des isotopes d’éléments 
 transuraniens. 


1. Fusion et évaporation du noyau composé. — 
Lorsque l’énergie du projectile n’est pas très supérieure 
à la barrière de potentiel du noyau cible, il y a, en 
général, formation d’un noyau composé. La désexci- 
tation de ce noyau par évaporation conduit ensuite à 
divers nuclides. Pour les Z moyens, elle a lieu surtout 
par émission de neutrons, mais il semble bien que la 
théorie statistique de la désexcitation ait quelques 
difficultés à rendre compte quantitativement des résul- 
tats expérimentaux. Toute une série de résultats ont 
été obtenus, de ce point de vue, par Faraggi et al. à 
Saclay [5]. Ces auteurs ont bombardé du cuivre, tantôt 
avec des ions azote, tantôt avec des ions carbone, 
oxygène ou néon, et mesuré les sections efficaces rela- 
tives des isotopes formés. Pour la réaction (5%Cu + 14N), 
les isotopes formés avec la plus grande probabilité sont 
les brome de masses 75 et 74. Cela correspondrait à 
l’évaporation à partir du noyau composé 77Kr d’un 
proton et d’un ou deux neutrons. L'hypothèse de 
noyau composé correspondant à la fusion a été vérifiée 
par une expérience intéressante : Atterling et al. [6] 
ont comparé les produits de bombardement de cuivre 
par 160 et du cobalt par Ne. Dans les deux cas, le 
noyau composé serait Rb et il était intéressant 
d'examiner si les produits étaient les mêmes. 


TABLEAU I (D’après FARAGGI ET AL.) 


RAPPORT DES RENDEMENTS RELATIFS 
63,65Cu + 160) et 59Co + 20Ne 


Noyau EL sb à) 65Cu + 160 
OBSERVÉ 59Co + 20Ne 5%Co + 20Ne 
Br + 7Kr 1,08 1,3 
"Br te 0,2 
75Br 1,0 1,0 
78e 1,2 0,17 
72$e 0,6 0,06 
7As 0,6 1,5 
71AS 0,8 0,8 
NICE 4,0 6 


On voit sur le tableau I que les rapports entre les 
valeurs obtenues pour 5%Cu + 160 et 5Co + 2Ne 
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sont très voisins de 1 pour les isotopes 75, 76 et 77 du 
brome, et pour les isotopes 72 et 73 du sélénium. 
On peut donc penser que les chaînes d’évaporation 
partent d’un même noyau composé. Par contre, on 


trouve quatre fois plus de $7Ga pour le cuivre que pour 


le cobalt et l’on devra donc envisager dans ce cas un 


processus différent. Les auteurs précédents ont calculé, | 
en partant d’une énergie d’excitation de 30 à 50 MeV 


pour les noyaux composés issus de Cu + TN et 


65Cu + 160, la distribution en énergie de la première | 
particule émise par évaporation puis des suivantes | 


selon la méthode de Blatt et Weisskopf. Ils ont trouvé 
un bon accord avec l’expérience pour l’évaporation de 
quatre et plus de quatre nucléons, mais, par contre, 


un excès important des valeurs expérimentales pour la | 


formation de noyaux correspondant à la perte d’un à 


3 nucléons. Tout se passe comme si, ou bien l’énergie | 


des premiers nucléons émis était bien supérieure à celle 


calculée par la théorie de Blatt et Weiïsskopf, ou bien | 


comme si d’autres processus que l’émission de nucléons 
permettaient la désexcitation du noyau composé, par 


exemple, émission gamma, formation de paires, etc... | 
Ces auteurs font également remarquer que le fais- | 
ceau contient des ions d'énergie plus faible en quan- | 


tité importante et que si la barrière de potentiel se 


trouvait plus basse que prévue, ces ions pourraient | 
conduire à des noyaux d'énergie d’excitation plus 


faible et, par suite, à un nombre plus faible de nucléons 
évaporés. On met le doigt ici sur l'intérêt qu'il y aura 
à travailler avec des faisceaux monoénergétiques. 


K. F. Chackett et G. A. Chackett [7] ont bombardé 


du tungstène avec des ions azote de 60 MeV, c’est-à- 
dire à une énergie très voisine de la barrière de poten- 
tiel. Le noyau composé de thallium aurait une exci- 


tation telle que le nombre de neutrons émis le plus | 
probable calculé d’après la théorie de Weisskopf serait | 


de 5. Les résultats seraient en accord avec cette con- 
clusion, mais l’existence de quatre isotopes stables 
principaux du tungstène ne rend pas très aisé le 
dépouillement. 

De même Greenlees et Souch [8] ont trouvé que 
le bombardement de chlore sous forme de LiCl par 
HN conduisait surtout à %Cr qui correspondrait à 
SICI(N, 2n)#Cr. 

La comparaison de réactions nucléaires induites par 


ion lourd et de réactions provoquées par des protons | 


qui conduisent au même noyau composé est évidem- 
ment intéressante. Cohen et al. [9] ont inauguré, en 
1954, ce genre d’étude en bombardant, d’une part du 


carbone par l’azote, de l’autre, du magnésium par des | 


protons. Le noyau composé était 26A1 dans les deux 
cas, et son énergie d’excitation était sensiblement la 
même. 

Si les fonctions d’excitations (1N, 2p) et (p, 2p) 
sont très semblables, les réactions conduisant à l’émis- 
sion d’une particule « et surtout de deux « sont deux 
et quatre fois plus probables respectivement pour 


l'excitation par noyaux lourds que par protons, comme | 
on peut le voir sur la figure 1, extraite de l’article de | 


Cohen et al. [9]. 


Nous retrouvons cette prédisposition à l’émission & | 


pour d’autres réactions sur noyaux légers. 

Il faut remarquer, dans ce type d’expérience de 
comparaison, que les noyaux composés ont certai- 
nement des moments angulaires très différents, selon 
qu'ils sont produits par proton ou par ion lourd. 
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Cohen et al. pensent cependant que la prédominance 
de l’émission & pourrait plutôt provenir de ce que 
l'équilibre thermodynamique du noyau composé de 
Bohr n’est pas atteint complètement et la structure en 
particules « du noyau de carbone favoriserait l’émis- 
sion de ces particules. 


O 5 10 15 
Energie en MeV 


LOMM251E 50 


F1G. 1. — Sections efficaces en fonction de l’énergie d’exci- 
tation du noyau composé pour les réactions induites par 
des protons et par de l’azote. 


On peut dire cependant pour conclure ce paragraphe 
que l’on a obtenu des informations suffisantes pour 
envisager la formation, par bombardement par ion 
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lourd d’un noyau de fusion hautement excité auquel 
on peut tenter d'appliquer la méthode de la théorie 
statistique pour prévoir la désexcitation. L'accord 
n’est pas entièrement satisfaisant et l’on trouve géné- 
ralement un excès de particules «. De nouvelles études 
demandent à être entreprises, en particulier sur les 
noyaux de Z moyens. Un travail de ce type sur l'argent 
est projeté au Laboratoire de Physique Nucléaire 
à Orsay. 


2. Réactions de stripping et multi-stripping. Écla- 
tement du noyau projectile. — C’est au cours de 
lPétude de l'interaction des ions lourds 14N de plus 
de 50 MeV sur l’aluminium que Chackett et al. [10] 
constatèrent que le rendement maximum ne corres- 
pondait pas à celui d’un noyau de fusion après évapo- 
ration, mais à un noyau de Z beaucoup plus bas, le 
phosphore 32 qui correspondrait à l’évaporation d’un 
proton et de deux particules «. 

Par. ailleurs, des expériences faites par Webb, 
Reynolds et Zucker [11] à Oak Ridge, avec des azote 
de seulement 25,5 MeV, conduisent à des résultats très 
différents, avec essentiellement une prédominance 
de %K qui n’est pas en désaccord avec la fusion en un 
noyau composé #1Ca*. Les différences entre les deux 
séries d’expériences sont illustrées dans le tableau. 
suivant. L'énergie des azote d’Oak Ridge est très voi- 
sine de la barrière de potentiel de ?7AI alors que celle 
des azote de Birmingham est beaucoup plus grande. 

Les valeurs pour être comparées ont été normalisées 
sur l’isotope “SK par Fremlin [4]. Celui-ci indique 
également, pour chaque noyau, le nombre de parti- 
cules qui seraient évaporées à partir du noyau composé, 
l’énergie nécessaire pour que ces particules chargées 
franchissent la barrière de potentiel, et les énergies des 
réactions d’évaporation. 

Un autre aspect intéressant est fourni par l’examen 
de la variation de ces rendements en fonction de 
l’énergie des ions lourds. Chackett et al. ont fait des 
mesures pour plusieurs épaisseurs de cible (fig. 2) 


TABLEAU II 


Rendements relatifs du bombardement de Al pa 


Noyau ÉVAPORATION Q Évar. 
FORMÉ SUPPOSÉE (MeV) 
11Ç 2n 7 58,1 
18N 3np 6 ren 
150 2n 6 198 
ES 2np 5x — 50,8 
Na HN 2e — 22,9 
27Mg 2p 3 — 21,6 
28A] P 3œ — 12,0 
dues DD — 10,7 
Sue 2002 — 22,5 
AP p 2 — 2,2 
35 2p 22926 
SAC 2np — 16,4 
SEC 3p — 6,4 
SK 2np 22690 
58K t 08 


HN (noyau composé : 41Ca*) 


PANEV Rt BIRMINGHAM Oak RIDGE 
5 0,03 
20 2,8 
30 CRE 
20 3,7 
re 11 3,4 
CA 0,5 0,14 
Pnrss 140 
MB 2 TA 14 0,07 
Are) 60 
__ 99 500 2,8 
19 150 
9 100 ,21 
1) 2-10 1 
20 75 7 
AR 7 5 
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grâce à des empilements. La première feuille mince a 
des rendements très bas que l’on explique par le 
moment vers l’avant des produits qui quittent la 
feuille. Ensuite, on peut distinguer deux compor- 
tements très différents en fonction de l’énergie selon 
que les noyaux formés sont légers ou lourds. Les 
premiers, 110, EN, 8F, ont un rendement qui a plutôt 
tendance à augmenter au fur et à mesure que le fais- 
ceau s'enfonce dans la cible, c’est-à-dire que l’énergie 
diminue. On peut supposer que ces produits sont dus 
à la perte par MN de particules en traversant l’alumi- 
nium (1N et 110) et pour 15 O et F au pick-up d’un 
proton et d’une particule &. 

Pour les noyaux lourds, au contraire, passée l’aug- 
mentation initiale correspondant au recul de plusieurs 
microns, le rendement décroît aussi bien pour °?P que 
pour ?8AI, %5S et ?7Mg. Cette décroissance s'explique 
par la baisse du nombre et de l’énergie des ions TN 
au fur et à mesure de l’enfoncement. (Il faut se rap- 
peler que le faisceau n’est pas monoénergétique.) 

L’explication suggérée pour tous ces aspects par 
Chackett, Walker et Fremlin est qu'aux hautes éner- 

_gies, un mécanisme nouveau apparaît qui correspond à 
l'éclatement du projectile dans le champ du noyau 
cible. Ce dernier est frappé alors non plus par un seul 
projectile, mais par l’ensemble des morceaux d’une 
façon analogue à un tir de « chevrotines ». 


Rendements 


_ 


ONE DES En 80 fu 
F1G. 2. — Rendements relatifs des produits de réaction 
(AI + MN) en fonction de l’énergie des ions lourds 


L'énergie nécessaire pour dissocier TN en 3x, un 
proton et un neutron est de 19,8 MeV alors que par 
exemple la barrière pour *?P est de 22 MeV et pour %P 
de 48 MeV. La production de #?P avec un grand ren- 
dement serait due à : 


PAl + n + ax—>52P + y, 


Une confirmation de cette hypothèse a été trouvée 
en bombardant l'aluminium par 160 au lieu de 14N. 
On est amené, dans ce dernier cas, à envisager l’écla- 
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tement en 4 particules & et les seules réactions seraient 
27A] + æx avec x compris entre 1 et 4. 


Ceci correspondrait à des maxima pour %K, {CI et 
30P (1, 2 et 3x et évaporation d’un neutron) beaucoup 
plus que #2P et 2#8A]. Chackett, Fremlin et Walker ont 
effectivement trouvé que le rendement relatif de *?P 
n’était plus que de 5 (en prenant 100 pour *{CI) alors 
que celui de #P était de 35. 


3. Réactions de transfert d’un nucléon. — Au cours 
d’une série de travaux sur les réactions induites par 
des ions azote de 22,5 MeV sur des noyaux légers, 
Zucker et ses collaborateurs [12] ont découvert un 
phénomène particulier intéressant, celui du transfert 
d’un nucléon. Par exemple, le bombardement de 1°B 
conduit à la formation de 11C avec une section efficace 
importante. On pourrait envisager que le noyau com- 
posé 19B + 14N soit formé et que l’évaporation de 3x 
et d’un neutron conduise à 11C. Ceci demanderait 
11,07 MeV alors que le transfert d’un proton entre le 
noyau cible et le noyau projectile libère au contraire 
1,15 MeV. La réaction s'écrit alors 1B(14N, HC)IÉC. 

De même, la formation de 1N, dans la réaction 
IN(IIN BEN)IEN, s’expliquerait ainsi. Reynolds et 
Zucker [12] ont étudié la distribution angulaire et 


l'énergie des azote 13 dans une chambre à gaz 


de 4,8 mm de diamètre. La distribution est nettement 
marquée vers l’avant et ceci d'autant plus que l’énergie 
des azote 14 est plus grande (entre 16 et 23,3 MeV). 
Cette observation indique bien qu'il s’agit d’un pro- 
cessus de stripping et non d’évaporation. 

Hubbard et Merkel [13] ont fait une série d’études 
analogues, mais à une énergie de 145 MeV avec l’accélé- 
rateur linéaire de Berkeley. Ces cibles étaient en alumi- 
nium, cuivre et argent et les auteurs ont trouvé sur 
des collecteurs spécialement disposés les activités de 
150, 1N, 11C et 18F, correspondant à l’addition d’un 
proton, la perte d’un neutron, la perte d’un triton 
de lN. L'énergie est comprise entre 20 et 30 MeV 
et la direction vers l’avant est très privilégiée pour 
les 1N formés. 

La distribution angulaire des ions lourds ayant 
perdu un nucléon par transfert est d’ailleurs un sujet 
de recherche actuellement très étudié. Mclntyre et 
al. [14] ont fait une étude de distribution pour la 
réaction 7Au(LIN, IEN)I8Au à différentes énergies. 
Cela à permis de trouver que le transfert était le plus 
important pour une distance d’approche minimum 
de 12,7 Æ 0,6.10—1% cm. Lorsque l’énergie devient 
importante le neutron transféré a une probabilité 
croissante d’être placé dans le continuum du 
noyau W7Au, plutôt que dans un état lié. Toth [14 bis] 
a également précisé la distribution angulaire des 1%N 
dans la réaction 1N(IN, 18N)15N à 26,5 MeV. La 
distance minimum d’approche est déterminée par la 
formule de diffusion classique, 


Z1Zie? 0 
ÿ — 1717 LE — 
YA (1 + CSC 5) 
La valeur trouvée est de 10,56 + 0,50 10—13 cm, Ceci 
correspond à un paramètre r, de 2,19 10—13 cm, puisque 
S — ro(AY% + A1B). Cette valeur est élevée et montre 
que les phénomènes de transfert ont lieu lorsque les 


noyaux sont encore largement séparés. 
Le phénomène de transfert d’un nucléon est un pro- 


14 


Æ 


N° 8-9 


blème intéressant du point de vue théorique car il est 
possible qu’on en tire des renseignements sur la den- 
sité des neutrons ou des protons à la surface nucléaire. 
Il a été abordé par Breit [15]. 

Avant de quitter les réactions d'ions lourds sur des 
noyaux de même Z et de même À, il nous faut signaler 
un type de phénomène tout récemment découvert : 
l’association des deux noyaux en états « moléculaires ». 
Almqvist et al. [16], en étudiant les courbes d’exci- 


tation des différents produits de la réaction (12C, 12C) 


observèrent des résonances inattendues de largeur 
importante (300 keV) qui ne peuvent s'expliquer par 
le modèle du noyau composé. Ces résonances com- 
mencent à apparaitre à une énergie incidente légè- 
rement inférieure à celle de la barrière de potentiel 
(6 MeV dans le système du centre de masse, 20 MeV 
d’excitation dans 24Mg) ; on les a attribuées à des 
états quasi-moléculaires de faible durée de vie (10—25$) 


_entre les deux noyaux de carbone. Ces états condui- 


raient ensuite soit au noyau composé, soit à l'émission 
d’une particule légère, soit à la réémission d’un noyau 
de carbone. 

Un tel phénomène n’est pas observé pour l’oxygène 
et la raison invoquée serait la plus grande rigidité de 
la structure en couche fermée dans ce dernier nuclide. 
Vogt et McManus [16 bis] ont discuté les fondements 
de ce nouveau type d’état de deux noyaux en faisant 


‘intervenir les potentiels nucléaires et coulombiens et 


la déformation des deux noyaux lorsque leurs surfaces 
se touchent. Ils envisagent des oscillations le long 
d’un axe reliant les deux noyaux. 


4. Étoiles de désintégration provoquées par les ions 
lourds. — Lorsqu'on examine les réactions induites 
par ion lourd aux émulsions nucléaires, on distingue, 
outre les diverses caractéristiques données jusqu'ici, 
un phénomène assez rare, mais présentant un Carac- 
tère très nouveau. L'un des noyaux réagissant se brise 
en fragments tandis que l’autre ne semble présenter 
aucun autre dommage que celui d’un recul élastique. 
Müller [17] a observé ainsi la rupture de 12C en 3 parti- 
cules &. Parfanovich [18] a constaté la rupture de TN 
en une particule & et probablement en 1°B. Les sections 
efficaces de tels événements sont de l’ordre de dizaines 
de milibarns. Miller a tenté. de les expliquer à partir 
du modèle à particules « du noyau de #?C. Une des 
particules serait diffusée par le noyau rencontré. Le 
champ coulombien aiderait à cette désintégration. 

Un autre phénomène, lié d’ailleurs au précédent, a 
été observé dans les émulsions nucléaires. Il correspond 
probablement à ce qu'après la rupture en plusieurs 
fragments de l’un des noyaux, l’autre capture un des 
fragments. La section efficace de production de ces 
étoiles augmente avec l’énergie du projectile. Elle est 
plus importante sur les cibles légères (C, N, O) que 
lourdes (Ag, Br). 

Miller a également étudié la distribution angulaire 
des particules & issues de ces étoiles et a trouvé qu’elle 
était vers l’avant, surtout pour les noyaux cibles 
lourds. Le spectre d'énergie de ces particules « marque 
un fort maximum aux basses énergies (quelques MeV) 
au moins, pour C, Net O. | 

Des expériences toutes récentes ont été faites à 
Yale [19] avec des ions lourds 6Li bombardant des 
cibles d’or. Les lithium se désintègrent en particules 
alpha, deutons et protons. La section efficace de for- 


RÉACTIONS NUCLÉAIRES PROVOQUÉES PAR IONS « LOURDS » 


669 


mation des & est élevée et croît de 40 à 500 millibarns 
lorsque l’énergie des ions passe de 25 à 60 MeV. 
Gluckstern et Breit [20] ont examiné comment le champ 
électrique du noyau lourd cible pouvait rompre le 
lithium en particule &« et deuton. 

Tous ces résultats sont à rapprocher de la consta- 
tation déjà faite à plusieurs reprises que l’émission « 
était favorisée par rapport à celle qu’on devrait obser- 
ver par évaporation d’un noyau composé et que ces 
particules &« sont au moins partiellement produites par 
un mécanisme d'interaction directe étranger à celui de 
la désexcitation. Le mécanisme de la production 
d'étoiles et celui des réactions du type chevrotine est 
sans doute le même. 


; 
=n 
Va 
— On sait qu’à partir d’une certaine valeur de Z2/A 
un nouveau modèle de désintégration apparaît en plus 
de la désexcitation gamma et de l’émission de nucléons ; 
la plupart des informations concernant l’importance 
relative de la fission par rapport à l’évaporation de 
neutrons ont été recueillie, soit par photofission, soit 
par bombardement d'éléments lourds par hélions. Les 
travaux menés à Berkeley [21]-ont permis d'apporter 
des renseignements sur le rapport l,/l; de la largeur 
d'émission de neutron sur la largeur de fission pour 
divers noyaux compris entre le thorium et la cali- 
forium en mesurant les sections efficaces des réac- 
tions (x, 4n) (x, 3n) (x, 2n) et (x, n) et en comparant 
aux sections efficaces théoriques déduites de la théorie 
de l’évaporation à partir du noyau composé. De la 
différence entre cette valeur théorique et la valeur 
expérimentale, on peut déduire une estimation de la 
probabilité de fission pour un noyau de À moyen et 
de Z moyen compris entre ceux du noyau cible et 
ceux du noyau composé. La compétition l,/l% inter- 
vient en effet à chaque stade de lévaporation d’un 
neutron et l’on est amené à définir un rapport moyen 


P/Œn + T5) tel que la section efficace pour une éner- 
gie d’excitation Æ et pour x neutrons émis s’écrit : 


5. Noyaux lourds. Détermination des rapports 


Th 


le 


) P(F; x) 0e 

où 6 est la section efficace inélastique de formation 
du noyau composé et P(E, x) la probabilité d'émission 
de x neutrons par évaporation. On obtient ainsi des 
résultats intéressants pour des énergies d’exeitation 
inférieures à 40 MeV. 

Pour des énergies plus élevées, on est conduit, en 
utilisant seulement des projectiles «légers » comme les 
protons ou les hélions, aux phénomènes d'interaction 
directe décrits par Serber [22]. Ces projectiles peuvent 
provoquer une cascade de chocs individuels dans le 
noyau cible et la répartition de ces chocs suit les lois 
du hasard. Certains nucléons peuvent être éjectés des 
noyaux et on obtient toute une distribution d'énergies 
d’excitation. Comme on ne dispose plus d’une seule 
valeur Æ d’énergie d’excitation, la comparaison précé- 
dente devient beaucoup plus difficile, Il faut au con- 
traire bénéficier des données apportées par les expé- 
riences précédentes pour essayer d'interpréter les 
résultats, comme cela a été fait récemment pour le 
thorium par Lefort, Simonoff et Tarrago [23]. 

Le bombardement d’un noyau lourd par un ion 
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lourd de grande énergie permet de pallier à.ces diffi- 
cultés et d'obtenir un noyau très hautement excité 
sans risque d’éjection directe de nucléons. Toute une 
série de travaux se développent sur ces problèmes 
aussi bien à Berkeley qu’à Moscou. 

L'importance de la fission apparaît encore peu au 
cours du bombardement d’or et de tantale et le noyau 
composé issu de la fusion semble évaporer des neutrons 
selon la théorie statistique [24]. Il en est de même 
très approximativement pour le platine bombardé 
par ÆN et par 12C [25] et pour le tungstène soumis au 
néon [26]. Le maximum d’évaporation semble se 
trouver aux alentours de 5 à 6 neutrons pour des éner- 
gies d'environ 60 MeV. Le travail plus complet de 
Baroboschkine et al. [27] donne les fonctions d’excita- 
tion des réactions (N, 4n), (N, 5n) et (N, 6n) dans l’or 
entre 70 et 130 MeV. Ce sont Sikkeland et al. [28], 
d’une part, et Tarantin et al. [29] qui ont abordé la 
compétition-fission spallation sur des noyaux fission- 
nant facilement. 

En bombardant le thorium 232 par les ions 12C 
et 15C, Gousseva et al. [30] ont obtenu.ainsi le 
curium 240. De même Volkov et al. [31] ont produit 
le californium et le fermium par ions lourds sur l’ura- 
nium ou le plutonium. Nous reviendrons sur ce mode 
de production des transuraniens, mais nous examinons 
ici les conclusions qu’en a tiré principalement Taran- 
Et 
Rite M + It 
divers isotopes et qui sont reproduites dans le tableau 
suivant ITT. 


tin [32] sur le rapport moyen Ga = 


TABLEAU III 


CIBLE RÉACTION ISOTOPE NoOYAU l, [l? 
MESURÉ MOYEN 

232TN (AC Æn) 240 Cm 242, 5Cm 0,22 
id. (EG n) » 248Cm 0,27 

238[J (AC 4n) 246Cf 248,5Cf 0,21 
id. (LCMESn) 2 20 0,24 
id. ECS) CC 2201 0,29 
id. (EC 6n) 2250 228,5Cf 0,29 

DER EAN (EC En) 250 Fm 252,5F m 0,12 

238TJ (150, 4n) 250 Fm - 252,5Fm 0,09 


Le même type de recherches a été poursuivi aux 
U. S. A. par Sikkeland, Thomson et Ghiorso [28] en 
faisant réagir les ions carbone sur 28U, Les sections 
efficaces de 2#1Cf, 246Cf et 242Cm ont été mesurées à 
diverses énergies des ions comprises entre 50 et 
100 MeV. L'accord est satisfaisant entre les résultats 
expérimentaux (C, 4n) et (C, 6n) et le calcul en tenant 


ls 
Pr de ri 
bombardements par «, et en supposant l’évaporation à 
partir du noyau composé ?2#Cf. Le calcul est conduit 
selon la méthode classique de Jackson [39] en choi- 
sissant une température nucléaire + de 0,90 MeV. et 
un paramètre r, de 1,55 10—15 cm. 

._ Sikkeland et al. [28] ont également mesuré les sec- 
tions efficaces de la réaction (CG, « 4n). La courbe de 
la fonction d’excitation (voir fig. 3) présente un pic 
très élargi qui ne peut s'expliquer par un processus 
d’évaporation et il est possible qu’un mécanisme de 


compte de déterminé par ailleurs grâce aux 
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stripping et de pénétration de Be dans le noyau d’ura- 
nium se produise. Ceci modifie bien entendu considé- 
rablement le calcul de l,/l; rapport d’évaporation « 
et de fission. 

L'utilisation des ions lourds permet donc d’espérer 
que les rapports l,/l pourront être établis pour un 
grand nombre de noyaux et que l’on pourra avoir la 


réponse définitive à la question de savoir si ces rapports 


dépendent de l’énergie d’excitation. Il semble jusqu'ici 
qu’ils en soient indépendants, mais les données sont 
encore insuffisantes. 

Ce paragraphe ne peut pas omettre l’examen pro- 
prement dit des caractéristiques dela fission induite par 
ions lourds. Presque tous lès travaux sur ce sujet sont 
dus à Tarantin, Flerov et leurs collaborateurs [34], qui 
ont mesuré les sections de fission à diverses énergies et 
la distribution des masses des fragments pour l’or et 
l'uranium. Brown, Price et Willis [35] ont fait un 
travail analogue sur l’uranium. On retrouve la courbe 
symétrique catactéristique de la fission à haute énergie. 
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F1G. 3. — Réactions induites par 12C sur 28U 
d’après Sikkeland et al. [28]. 


Larsh et al. [36] ont récemment étudié la distri- 
bution en angle et en énergie des fragments de fission 
de l’or par les ions carbone, au moyen de détecteurs à 
Scintillation gazeux et de jonctions p-n au silicium. 
Ils ont obtenu des renseignements fort intéressants sur 
l'énergie d’excitation moyenne à laquelle la fission 
peut avoir lieu. Elle est d'environ 20 MeV, que l’énergie 
des ions 1?C soit de 72 ou de 123 MeV. Cette valeur 
est relativement basse. Une deuxième série d’expé- 
riences ont été faites sur le même sujet par Viala 


et al. [37]. Elles confirment que l’énergie cinétique des 


fragments ne dépend pas de l’énergie de bombar- 
dement (entre 92 et 125 MeV). Par ailleurs la fission 
a lieu, semble-t-il, par le processus au cours duquel le 
rapport neutron à proton n’est pas modifié. Il y aurait 
de 6 à 8 neutrons émis avant la fission et le noyau 


: 4 moyen fissionnant serait équivalent à 1%Bi. Pour la 


1 première fois, ces auteurs ont calculé l’effet du moment 


| angulaire sur la compétition entre fission et évapo- 
ration de neutrons. 

.{ . Il semble par ailleurs que la fission induite par ion 
lourd ait une section efficace plus élevée que par pro- 
.{ tons ou autre projectile léger. L'exemple le plus net 
4 est celui du bombardement du rhenium par l’azote de 

| 80 MeV par Druin et al. [38]. Le noyau composé formé 
1 est Pb, très déficient en neutrons, et son énergie 
| d’excitation est d'environ 63 MeV. On obtient une 
. section efficace 30 fois supérieure à celle du plomb pro- 


‘) voquée par neutron ou du thallium provoquée par 


protons de 84 MeV. 

Cet effet provient-il du grand moment angulaire 
- apporté par l’ion lourd dans le noyau ? Il ne semble 
| pas que celui-ci art une influence notable sur T/T. 
h Est-il dû à la formation d’un noyau composé déjà 
} pauvre en neutrons ? Cette déficience en neutrons 
L joue, semble-t-il, assez peu sur la fission au niveau du 
plomb. La question reste ouverte et d’autres travaux 
: sont nécessaires. 


6. Réactions par ions lourds en tant que mode de 
production de noyaux déficients en neutrons. — En 
fusionnant avec un isotope stable du milieu ou de la 
_ fin du tableau périodique, un ion lourd conduit à un 

nouveau noyau déficient en neutrons par rapport à la 


L stabilité. Il se trouve que le phénomène de fission 


spontanée a permis de découvrir un très grand nombre 
d’isotopes à excès de neutrons émetteurs f—, tandis 
que les noyaux se désintégrant par émission $+ ou par 
capture sont en plus petit nombre. L'utilisation des 


* ions lourds comme moyen d’exploration de cette région 


est toute indiquée. Hollander [39] produit un nouvel 
isotope du brome *4#Br, et Hollander et Kalkstein [40] 
ont obtenu 126Ba et 126Cd à partir de l’indium. Farragi 
et al. [5] ont aussi trouvé un rubidium de masse 79 
et un sélénium de masse 71. De même Chackett et 
. Chackett [7] ont indiqué la formation par bombar- 
dement de thallium des isotopes 191 et 193 du thallium, 
et ils ont précisé la période de I#8Au. 

Faler et Rasmussen [39 bis] ont obtenu les iso- 
topes 173 et 174 du tantale par bombardement d’oxyde 
d’holmium par lN. 

Un des domaines les plus intéressants est celui des 
isotopes de faibles À de l’astate, du polonium, des 
émanations et du francium. En effet, on connaît l’in- 
fluence de la couche à 126 neutrons sur la stabilité des 
noyaux dans ce domaine et les isotopes ayant moins 
de 126 neutrons ont des périodes de désintégration 
beaucoup plus longues et les énergies des rayons « 
sont plus faibles. Par ailleurs, bon nombre de ces 
noyaux présentent des embranchements de désinté- 
gration par capture électronique et les rapports A4/ ro 
ne sont pas tous bien déterminés. PERS 

Stoner et Hyde [41] ont inauguré l’utilisation des 
ions azote pour produire plusieurs isotopes de l’émana- 
tion par bombardement de l’or. Ils ont pu ainsi déter- 
miner les modes de désintégration des isotopes 204,206, 
207 et 208 de l’émanation, ainsi que les rapports d’em- 
branchement alpha sur capture du polonium 202 et des 
émanations 206 à 208. Il est clair que ces recherches 
sont plus aisées à mener avec une cible d’or que, par 
exemple, en examinant les produits de spallation du 
thorium en raison du nombre beaucoup plus grand 
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d’émetteurs x produits dans ces dernières réactions. 

Burcham [20] a également étudié ces isotopes légers 
de la région polonium-émanation. Récemment, Atter- 
ling et Forsling [42] ont produit, en bombardant le 


‘tungstène avec des ions néon 20, puis le platine avec 


les ions carbone, les isotopes 196, 197, 198, 199, 200, 
201, 202, 203, 204 du polonium dont les périodes de 
désintégration ou même l’existence n'étaient pas très 
bien connues. 

Ce même genre de travaux risque d’apporter de 
nombreuses informations pour les transuraniens. Il 
n’est pas exclu que l’on puisse produire ainsi des iso- 
topes de masse voisine de 220 pour le curium ou l’ameri- 
cium, et disposer entre le curium 250 et le curium 220 
de trente isotopes | 

Un autre aspect de l’utilité des ions lourds est relatif 
à la production d’isomères de spin élevé. Fremlin [5] 
pense que le grand moment angulaire apporté par un 
ion lourd de 100 ou 150 MeV peut conduire à la for- 
mation d’un noyau composé de spin 50 ou plus. L’effet 
du moment angulaire sur les réactions nucléaires n’est 
pas très bien compris, mais il ne semble pas que l’on 
ait pu jusqu'ici observer une influence très particulière 
de sa grande valeur dans le cas des bombardements par 
ion lourd. 

Polikhanov et Chubukov [43] ont obtenu le cad- 
mium 115 de 43 jours de période parmi les produits 
de fission du bombardement d’or aux ions lourds. 


7. Production d’éléments transuraniens. — On a 
fondé beaucoup d’espoir sur la production d'éléments 
transuraniens par ions lourds. 

Les transuraniens ont été obtenus jusqu'ici princi- 
palement par bombardement de neutron, jusqu’à ce 


1 MON 
que le rappor proton 


rition d’un noyau de Z plus élevé. La figure 4 emprun- 
tée à Seaborg [44] illustre comment un flux très élevé 
de neutrons peut conduire à Fm à partir d’une cible 
de 2#Pu. Mais, au fur et à mesure que l’on accroît Z, 
la fission spontanée prend une importance telle qu’on 
ne peut espérer dépasser Z — 102. 

L'utilisation des ions lourds paraît pallier à la diff- 
culté puisqu'on forme directement par fusion du 
noyau cible et du projectile lourd un noyau composé 
de Z beaucoup plus élevé que le Z de départ. Malheu- 
reusement, la plus grande part de la réaction conduit 
à la fission en raison de la grande énergie d’excitation 
apportée au noyau composé, énergie initialement indis- 
pensable à lion lourd pour vaincre la barrière de poten- 
tiel. La désexcitation provoque l’évaporation de neu- 
trons et, à chaque stade de cette évaporation, inter- 
vient, comme on l’a vu au paragraphe 5, la compétition 
avec la fission. Plus l’énergie est élevée, plus le nombre 
d'étapes d’évaporation est grand et plus la fission 
‘ntervient. Il y a donc intérêt à prendre le projectile 
le plus léger possible disposant d’une énergie au voisi- 
nage de la barrière de potentiel et à bombarder la cible 
la plus lourde possible. On est limité alors par l’exis- 
tence d’éléments en quantité suffisante et c’est déjà 
un tour de force que de disposer de cibles de curium, 
en laissant dans des flux de 1014 neutrons par cm? 
et par seconde du plutonium pendant plusieurs 
années. On sait que l’élément 102 (isotope 254) a été 
découvert par Ghiorso et Seaborg [45] par bombar- 
dement de ?46Cm par 12C accéléré à 100 MeV à l’accélé- 


entraîne l’émission f— et l’appa- 


672 JOURNAL DE PHYSIQUE 


rateur linéaire de Berkeley, après une identification 
erronée faite à Stockholm. 
Il reste cependant un espoir, d’ailleurs confirmé par 


240 242 244 246 


F1G. 4. — Production de transuraniens par réactions suc- 
cessives des neutrons sur le plutonium, le curium, etc... 
(d’après G. T. Seaborg). 


des expériences de Ghiorso et al. [46]. Le phénomène 
de réaction en « chevrotine » décrit pour les éléments 
légers se produit aussi sur les éléments lourds lorsque 
l’ion lourd est assez énergique. En bombardant ?*?Pu 
par des ions oxygène, on obtient des rendements 
importants en curium, californium et fermium. 

On peut donc penser que les éléments au delà 
de 102 pourraient être formés par ions très lourds sur 
des cibles de plutonium ou de curium. 

Quoi qu’il en soit, les périodes seront très courtes et 
l'identification extrêmement délicate. G. T. Sea- 
borg [44] a montré quelles perspectives étaient pos- 
sibles et quelles méthodes révolutionnaires devraient 
être utilisées. 


Perspectives d’études. — On se rend compte, d’après 
les questions soulevées précédemment, que l’étude des 
réactions par ions lourds doit bénéficier dans l’avenir 
de perfectionnements techniques indispensables. 

En premier lieu, il n’est plus possible d'utiliser des 
faisceaux d’énergie mal définie et les progrès des 
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sources d'ions dans ce sens ont déjà permis de com- 
mencer des travaux avec des- faisceaux monoéner- 
gétiques. De même, l’utilisation de faisceaux externes 
est très souhaitable car elle rend possible la mesure des 
sections efficaces absolues et la comparaison avec des 
réactions nucléaires induites par protons ou hélions. 

Les méthodes de détection des noyaux formés 
s'adaptent également au fait que l’énergie de recul est 
assez importante. De plus en plus, on place derrière la 
cible une feuille mince qui collecte les noyaux de ! 
recul et la séparation est immédiate. Le principe d’une |h 
telle technique permet des développements importants, |} 
par exemple, par collection continue. Parmi les pro- 
blèmes à aborder, sans insister sur les tentatives de 
produire de nouveaux transuraniens et des isotopes 
déficients en neutrons, il semble que celui des réactions 
du noyau projectile éclatant au voisinage du noyau 
cible est un des plus intéressants. | 

Il serait souhaitable, d’une part, de pouvoir utiliser {fs 
des ions plus lourds et différents de 12C ou 160 pour | 
lesquels la sous-structure « est très probable, d’autre 
part, de les accélérer suffisamment pour que l’étude ne 
soit plus limitéé aux éléments légers. 

Le problème d'examiner comment se produit la 
désexcitation d’un noyau composé par fusion d’ion 
lourd et du noyau cible est également plein d'intérêt. 

Des travaux simultanés de spallation par protons 
et de fusion par ion lourd sur des noyaux très voisins 
et judicieusement choisis permettraient d’obtenir 
quelques renseignements sur les noyaux excités. La 
conjonction d’un synchrocyclotron et d’un cyclotron à 
ions lourds est donc très favorable. Enfin, la fission 
par ion lourd a été très peu étudiée. Elle risque de 
présenter des caractères assez particuliers. 

Un cyclotron à énergie variable pour l’accélération 
des ions lourds (CEVIL) est actuellement en cons- 
truction à la Faculté des Sciences de Paris, Centre 
d'Orsay, Laboratoire de Physique Nucléaire. Il dis- 
posera en principe des caractéristiques nécessaires pour 
aborder la plupart des problèmes exposés sucein- 
tement ici dans des conditions très favorables. 


Manuscrit reçu le 4 juin 1960. 
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REVUE DES LIVRES 


MaraiEu (J. P.) et Ourisson (G.), Tables de Constantes 
et Données Numériques Constantes sélectionnées. 
Pouvoir Rotatoire Naturel II. Tritsrpènes. (1 vol. 
21027 cm 1802 pages tPergamon, Press, 1958) 

Il n’est guère besoin de rappeler l’utilité d’une table de 
constantes pour le chercheur. La constitution de cet outil 
de travail manifeste, de façon tangible, le dévouement de 
quelques-uns qui poursuivent longtemps un travail fasti- 
dieux et ingrat au bénéfice de tous. 

Un renseignement chiffré ne prend toute sa valeur que si 
l’on connaît le degré de confiance qui peut lui être accordé : 
une part importante du travail des auteurs a donc été 


l’examen critique des mémoires dépouillés ; un système de: 


notation simple permet au lecteur de tirer immédiatement 
le meilleur parti de ce travail. Mais les auteurs ont aussi eu 
un autre souci : rendre le plus aisé possible l’usage de la 
table. A cet effet des index alphabétiques en facilitent la 
consultation. 

Les modes de classement suivants ont ainsi été adoptés : 

Dans la table générale ont été successivement groupés 
tous les isomères du lanostane, de l’ambrane, de l’ono- 
cérane, de l’oléanane, de l’ursane, du gammacérane et du 
lupane. A l’intérieur de chacun de ces groupes, les isomères 
sont classés par nombre d’atomes de carbone, comptés 
abstraction faite des dérivés fonctionnels (c’est-à-dire des 
atomes de carbone séparés du squelette fondamental par 
un hétéroatome). 

Pour chaque substance sont donnés : ia masse molécu- 
laire, le solvant, la concentration, la température à laquelle 
a été faite la mesure et le pouvoir rotatoire spécifique cor- 
respondant. Si la longueur d’onde à laquelle a été faite la 
mesure est différente de 589 mu, elle est spécifiée. 

Un index alphabétique comporte les noms systématiques 
portés dans la Table de Constantes, éventuellement accom- 
* pagnés de leurs noms vulgaires et de la liste des dérivés du 
composé ; le numéro de la page et la lettre de la ligne corres- 
pondante de la Table sont indiqués à la suite. Chaque subs- 
tance est indexée par le nom de son squelette carboné, les 
préfixes étant rangés au-dessous, entre parenthèses. 

Les noms vulgaires sont cités à leur place alphabétique 
suivis du nom systématique et, s’il y a lieu, de la liste des 
dérivés du composé. 

Les noms appartenant à une nomenclature ancienne ou 
erronée sont généralement indexés avec renvoi au nom 
vulgaire actuel ou identification au nom systématique. 


Enfin, les nombreux composés qui furent ultérieurement 


“reconnus être des mélanges de triterpènes ont aussi leur 


nom dans l’index, suivi du mot « mélange ». 

Les références bibliographiques sont en outre classées par 
année, puis par ordre alphabétique de périodique et, enfin, 
par ordre alphabétique de noms d’auteurs. 

Une table alphabétique des noms d’auteurs, constitue un 
scRidex 

La bibliographie est complète jusqu’au 1°" janvier 1958. 

Nous ne saurions mieux conclure qu’en citant la fin de la 
préface du P' L. Ruzicka-: « Je suis convaincu que ce livre 
servira admirablement de guide et d’encouragement aux 
futurs travaux sur les Triterpènes et je le recommande à 
l’attention de tous les Chimistes qui s'intéressent aux subs- 
tances naturelles. » J. Bapoz. 


Maraieu (J. P.), Desnuezze (P.) et Rocue (J.), Tables 
de constantes et Données numériques Constantes 
Sélectionnées, Pouvoir Rotatoire Naturel : III. Aminco- 
acides, (1 vol. 21 X 27 cm, 62 pages, Pergamon Press, 
Paris 49590 ;800M1r): 

Les remarques générales faites à propos du tome II de 
ces Tables restent valables ici et nous ne les reproduirons pas. 

La Table des Pouvoirs rotatoires est présentée d’après la 
formule brute des composés, par ordre croissant de C, puis 
de H, de O, de CI, de$. 

La formule est suivie du nom conforme aux recomman- 
dations de la Commission de chimie biologique faites lors 
de la XVIe Conférence de l’Union Internationale de Chimie 
pure et appliquée, puis, entre parenthèses, du nom systé- 
matique emprunté aux règles classiques de la nomenclature 
de chimie organique. 

Pour chaque substance sont donnés : la masse molécu- 
laire, le solvant, la concentration, la température à laquelle 
a été faite la mesure et le pouvoir rotatoire spécifique 
correspondant. 

Les mémoires concernant la dispersion rotatoire, publiés 
avant la composition de la Table sont également signalés. 

Un Index alphabétique permet de retrouver un amino- 
acide d’après son nom habituel. 

La Bibliographie est complète jusqu’au 17 juillet 1958. 

Nous ne pouvons que nous associer à l’hommage que le 
P' J. T, Edsall rend aux auteurs, dans sa préface. 

J. Bapoz. 
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LETTRES A LA RÉDACTION 


SUR LES INVARIANCES C ET P D'UN FERMION 


Par K..H:I7ou 
Institut Henri-Poincaré, Paris. 


Dans un article sur l’invariance CP des champs et 
de leurs interactions [1], Soloviev a examiné un lagran- 
gien du champ de fermion qui est invariant par l’inver- 
sion combinée CP mais qui ne le serait pas par Cet 
par P séparément. Nous allons démontrer que cela 
n’est pas vrai en réalité. 

Sous une forme générale, on peut écrire ce lagran- 
gien : 


L — — LaF D PEU DR EP) Em ET 
1 (ET we PTT 0 
— gOE vs va Da PF — DA Ye va 522 (1) 


où a et b sont deux constantes réelles et a? — pb? — 1, 
Nous prenons pour y: quatre matrices hermitiennes 
correspondant à la métrique définie avec %, = üt. 
Enfin Di = 3 —ieAr, Di — D + ie), Y5 = Y: Y: 
Ys Ya et Ÿ — Y V4. Les équations auxquelles doivent 
satisfaire les opérateurs Ÿ et Y'sont 


Ba DV + mY = 0, (2) 
DFE — mY = 0. (3) 
Comme les y}, les matrices 
Ba = (a + bYys) va (2) 
vérifient aussi les relations 
Ba Bo + Bo Ba = 2 0x. (5) 


On note pourtant que les B; ne sont pas des matrices 
hermitiennes. Cela n’empêche pas que (1) et les équa- 
tions (2) et (3) constituent une bonne représentation 
du champ fermionique de Dirac. Au cas où les matrices 
de Dirac sont non-hermitiennes, on montre par (2) 
que le spineur adjoint est en général défini par 


y = y pi LES 

2 Ne in 
La transformation z existe, car les BŸ vérifient aussi 
les relations (5). Dans notre cas avec les f1 de (4), 
nous avons z = @ + by;, puis Ÿ — Y*Ÿ y,, ce qui jus- 
tifie la définition de Ÿ dans L. D'autre part, comme l’a 


montré Soloviev, il existe une transformation cano- 
nique S telle que 


D En à (6) 


Ÿ = SW, d=Fy 2 Ya = VISE, 


où Ÿ — dy, également. Dans ce cas, (1), (2), et (3) se 
réduisent aux expressions usuelles du lagrangien et des 
équations du champ de fermion avec simplement les 
vx comme matrices de Dirac. 

Selon Soloviev, les transformations des opérateurs 
Yet Ÿ sous Cet P sont définies comme d'habitude 
par (voir par exemple [2]) 


Pole) = To Te), Vol) = —Y7(— e) Eot, (7) 
The To a Te es 
Pplr) = TP Y(— +), Prlr) = F(=r)1F1 (8) 


TP= IP, TPYIP = —Y, lrYIr = Ya 


Dans ce cas, la première ligne de (1) est invariante 
mais la seconde ligne est anti-invariante par rapport à 
(7) et à (8). On a alors conclu que ZL n’est pas invariant 
par Cet par P séparément mais qu’il l’est bien par 
lPinversion combinée CP. 

Mais, dans la représentation avec (1) comme lagran- 
gien, il n’y a aucune raison de supposer les transfor- 
mations (7) et (8) pour Ÿ et W sous Cet P. En fait, 
le lagrangien (1) et les équations du champ (2) et (3) 
sont bien invariants par rapport à C et à P séparément, 
si l’on définit les transformations correspondantes pour 


Yet Ÿ comme suit : 


Pole) = Qc FT(— €), Vole) = — Y(— e) Qc, (9) 
O7 BF Qc = — PB; 
Prin) = Op), Por) = Fi—r) OQP4 (10) 


Op RQ? —=— 8, OP Ba OP = P4. 


Qc et Q} ne sont pas des matrices unitaires, car les 
Ba ne sont pas hermitiennes, mais la métrique d’unita- 
rité est définie ici par 


Va UnQo= 1  vwOPnQp=t, (1) 
ainsi que 
Sins = 1. 
Il est évident que ces relations restent valables, si 
l’on y met y, y, Ou y; à la place de ÿ4, mais nous défi- 


nissons la RL d’unitarité ici avec y4. Avec la 
transformation S, on démontre facilement que les 


nouveaux opérateurs du champ, 4 et à, transforment 
sous Cet P suivant des schémas qui sont identiques à 
(7) et à (8) respectivement, avec maintenant 


Te Æ S A5 ST, Tp == S Qp IS 


qui sont des matrices unitaires. 
Nous pouvons donc conclure que, dans toute repré- 


God, Ah 
EE TE 


= 


ES à >+ 
Ce 


RS 


ENS 8-9 


4 sentation possible, le champ d’un fermion est toujours 


invariant par rapport à C et à P séparément, si l’on 


. définit bien les transformations correspondantes des 


opérateurs du champ. Il n’y a pas une formulation 
compatible du champ de Dirac à quatre composantes 
qui ne soit invariante par C et par P. C’est aussi le 
cas pour les invariances T et M [2]. Les représenta- 
tions différentes sont toutes liées les unes aux autres 
par des transformations canoniques du type S. 

Cette. conclusion sur les invariances séparées par 
rapport aux inversions ne s'applique évidemment pas 
au champ de Dirac à deux composantes ni aux inter- 
actions des champs. 

Lettre reçue le 25 mai 1960. 
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MISE EN ÉVIDENCE D'IMPULSIONS PRODUITES 
PAR DES PARTICULES ALPHA 
DANS DES CHAMBRES D'IONISATION 
REMPLIES D'HEXANE LIQUIDE, 
À LA TEMPÉRATURE DU LABORATOIRE 


Par Daniel BLaNc et Jacques MArTurEu, 


Centre de Physique Nucléaire, 
Faculté des Sciences de Toulouse. 


Étudiant, sous irradiations alpha et gamma, le 
courant qui traverse des chambres d’ionisation remplies 
d’hexane liquide, à la température du laboratoire, nous 
avons montré [1] que, lorsque le champ électrique 
appliqué est assez intense, il se produit un processus 
de multiplication ionique, ressemblant à celui qui 
existe dans les gaz. 

Aucun des auteurs qui ont utilisé des chambres 
d’ionisation remplies d’un liquide n’a obtenu, à la 
température ambiante, les impulsions correspondant 
au passage des particules individuelles ; le résultat 
n’a été positif que dans le cas de l’argon et de l’azote 
liquides [2], [3]. Nous avons entrepris de mettre en 
évidence ces impulsions, pour confirmer l’existence 
du processus de multiplication et préciser son méca- 
nisme. 


Dispositif expérimental. — Les chambres d’ionisa- 
tion comportent deux électrodes métalliques planes 
et parallèles, placées dans un cylindre d’acier inoxy- 
dable, ce qui permet d'obtenir un champ électrique 
sensiblement uniforme ; les passages isolants sont en 
téflon, et l’ensemble est totalement étanche. La source 
radioactive est constituée par du 21°Po déposé sur la 
face interne de l’une des électrodes. 

Les impulsions (positives ou négatives) produites 
dans la chambre sont envoyées dans un amplificateur 
linéaire de gain maximal égal à 200 000. La constante 
de temps du circuit d’entrée est de 3.10? seconde ; 
il faut donc que la source de 21°Po soit relativement 
peu intense. Les impulsions sont photographiées sur 
l’écran d’un oscillographe cathodique placé à la sortie 
de l’amplificateur ; un circuit « échelle » permet de 
contrôler la valeur du taux de comptage. 
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Résultats obtenus. — Le cliché de la figure 1 pré- 
sente une série d’impulsions alpha photographiées sur 
l'écran de l’oscillographe, pour une vitesse de la base 


Fic. 4. — Série d’impulsions alpha produites dans l’hexane 
liquide (vitesse de balayage, 0,5 cm par millisec. ; 
champ électrique, 44.000 volts par cm). 


de temps égale à 0,5 em par milliseconde. Les impul- 
sions, très supérieures au bruit de fond, ont des ampli- 
tudes variables, ce qui est dû, en grande partie, au fait 
que le faisceau de particules n’est pas collimaté. 


Hauteur d'impulsion 
( 107? voits ) 


10 
1 (10° amperes) 


20 courbe courbe 2 40 

! 

! ' 

, ! 
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! ! 
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Champ électrique (volts ) 


Fic. 2. — Variation, en fonction de l’intensité du champ 
électrique, du courant d’ionisation (1) et de la hauteur 
maximale des impulsions (2). 


La courbe (2) de la figure 2 donne, en fonction du 
champ électrique, la variation de la hauteur maximale 
des impulsions ; on la comparera à la courbe (1), 
représentant les valeurs correspondantes du courant 
d’ionisation. Pour l’hexane utilisé, l’effet d’amplifi- 
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cation se manifeste pour des champs supérieurs à 
24 000 volts par em ; d’une façon générale, ce phéno- 
mène débute pour des champs électriques d’autant plus 
intenses que le liquide est plus pur. 


F1G. 3. — Deux impulsions alpha successives, produites 
dans l’hexane liquide (vitesse de balayage, 50 cm par 
millisecondes ; champ électrique, 44.000 volts par cm). 


Enfin, le cliché de la figure 3 présente, en fonction 
du temps, la variation de deux impulsions succes- 
sives ; la mesure est faite en balayage déclenché, la 
vitesse de la base de temps étant de 50 cm par milli- 
seconde. Le temps de montée de l’impulsion augmente 
avec son amplitude pour un même champ électrique. 


Interprétation des résultats. —- Dans un hydro- 
carbure RH saturé, la majorité des ions sont des 
« parents » RH+ ; les autres ions sont créés en même 
temps qu'il y a coupure d’une liaison C-C ou d’une 
liaison C-H [4]. Des énergies nécessaires pour produire 
Pionisation, ou la rupture des liaisons, [4], [5], on 
déduit que l’ionisation d’une molécule d’hexane néces- 
site 14 électron-volts, en moyenne. Les particules 
alpha de ?10Po (5,3 MeV) produisent donc environ 
3,8.105 paires d'ions. Avec notre montage expérimen- 
tal, il en résulte, sans recombinaison, une hauteur 
d’impulsion de 20.10—5 volt. 

Sur la courbe (2) de la figure 2, on voit que, pour 
un champ électrique faible, la hauteur d’impulsion 
est inférieure à cette valeur car la recombinaison set 
importante. Par contre, lorsque le champ est intense, 
la hauteur d’impulsion dépasse 20.10—5 volt : ceci 
confirme l’existence du phénomène de multiplication 
ionique dans l’hexane liquide. 

Ces recherches ont été effectuées dans des locaux 
mis à notre disposition par M. le Pr BLarizor, Direc- 
teur de l’Institut de Physique de l’Université de Tou- 
louse. 

Lettre reçue le 25 mai 1960. 
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MODULATION HAUTE FRÉQUENCE LL 
EN RÉSONANCE MAGNÉTIQUE ÉLECTRONIQUE | Ë 


Par J. G. THéoBaLp et J. UEBERSFELD, 
Faculté des Sciences de Besançon. 


A. Principe et intérêt de la méthode. — Parmi les | 
méthodes proposées pour augmenter la sensibilité des 
spectromètres pour résonance magnétique électronique, |[M 
la méthode de modulation du champ magnétique en | 
haute fréquence est l’une des plus avantageuses : on || 
sait que la puissance de bruit d’un cristal varie comme |W 
l'inverse de la fréquence ; on peut donc espérer réduire | 


le bruit du cristal sans avoir à réduire la bande pas- [fs 


sante et par conséquent en maintenant la présentation | 
oscillographique des spectres, ou sans utiliser une | 


détection superhétérodyne de mise en œuvre assez | 


délicate. 

Par ailleurs le balayage à des fréquences élevées, de || 
100 kHz à 1 MHz, permet d’observer des effets de | 
passage rapide en résonance magnétique électronique || 
et de déterminer des temps de relaxation électroniques 
de l’ordre d’une microseconde ou supérieurs. Les char- 
bons et substances irradiées offrent des exemples de 
tels temps de relaxation à la température ordinaire. 


B. Technique utilisée. — Nous avons essayé la 
technique du balayage haute fréquence sur le spectro- 
mètre pour résonance paramagnétique électronique de 
la Faculté des Sciences de Besançon. Ce spectromètre 
— qui sera décrit ailleurs —est du type classique 
(fréquence 9 000 MHz) à réflexion et coupleur direc- 
tif [1]; il est normalement muni d’un balayage de 
champ à 50 Hz et de grande amplitude pour la présen- 
tation oscillographique et d’un balayage étroit à 
800 Hz avec détection synchrone pour l’enregistre- 
ment des signaux. Ces balayages sont produits par 
des enroulements extérieurs à la cavité résonnante. 

Il est impossible de produire des champs de balayage 
suffisants avec des bobines extérieures à la cavité 
résonnante pour des fréquences supérieures à 1 ou 
2 kHz par suite de l’effet de peau et des courants de 
Foucault dans la masse de la cavité. La bobine produi- 
sant le champ magnétique de balayage haute fréquence 
est placée à l’intérieur même de la cavité résonnante 
(cylindrique mode TE,;,,). Pour conserver un coeffi- 
cient de surtension convenable il est commode d’uti- 
liser une bobine rectangulaire permettant de respec- 
ter les conditions d’orthogonalité des conducteurs et 
des champs électriques [2]. Cette bobine très plate a une 
longueur égale à la hauteur de la cavité et les grands 
côtés sont rendus soigneusement parallèles à l’axe de 
la cavité ; les petits côtés sont parallèles aux fonds de la 
cavité et le plus près possible de ceux-ci pour que les 
angles soient dans des régions de champ électrique très 
faible. On améliore encore les performances en donnant 
aux grands côtés une longueur légèrement supérieure 
à la hauteur de la cavité et en évidant en leur centre 
les fonds de la cavité. 

Les caractéristiques de la bobine sont les suivantes : 
27 spires de fil émaillé de 3/10 mm ; longueur d’une 
spire : 40 mm ; largeur d’une spire : 4 mm ; épaisseur 
totale : 2 mm ; impédance à 100 kHz : 16,5 Q. 

Le champ créé en son centre est de 54 gauss par 
ampère. La bobine peut être parcourue par un courant 
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4 d'amplitude totale, La surtension de la cavité 


de 100 mA sans échauffement appréciable ; le balayage 
maximum est donc de 5,4 gauss efficaces, soit 15 gauss 


passe 
de 9 000 à 5 000 après introduction de la bobine 


C. Observation du signal et performances. —— Pour 


| l'observation Pts og on superpose un ba- 


layage large à 50 Hz (dans les bobines extérieures) et 


À un balayage étroit (inférieur à la demi-largeur de raie) 


à 100 kHz. Le signal provenant du cristal du spectro- 


{ mètre est appliqué à un amplificateur accordé à 


100 kHz, puis détecté en phase à 100 kHz ; la basse 


| fréquence est alors appliquée aux plaques de déflection 


verticale de l’oscillographe, pendant qu’un signal 
proportionnel au champ de modulation à 50 Hz est 


| appliqué aux plaques de déflection horizontale. 


Sur lécran de l’oscillographe ,apparaît alors la 


| dérivée de la courbe de résonance magnétique élec- 


tronique. La bande passante de l’amplificateur à 
100 kHz et de la détection en phase est d’environ 
9 kHz ce qui suffit pour tracer sans distorsion cette 
courbe. 


La figure 1 montre le signal de résonance magnétique 
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d’une solution benzènique M/1000 de diphénylpi- 
crylhydrazyl en présentation oscillographique ordi- 
naire à 50 Hz. La figure 2 montre le même signal en 
modulation à 100 kHz et 50 Hz ; le coefficient de sur- 
tension est le même dans les deux cas. Sur chacune des 
deux figures, l’aller et le retour du spot ont été séparés. 

Le gain en sensibilité est de l’ordre de 5 à 10 et la 
microphonie du spectromètre est beaucoup plus faible. 


Lettre reçue le 9 juin 1960. 
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ÉTUDE PAR BOMBARDEMENT ÉLECTRONIQUE 
DE LA DURÉE DE VIE 
ET DE LA STRUCTURE HYPERFINE 
DES NIVEAUX D DU SODIUM ET DU CÉSIUM 


Par Y. ARCHAMBAUIT, J. P. DESCOUBES, 
M. Priou, A. OmonT, J. C. PÉBAY-PEYROUrA, 
Laboratoire de Physique de l’École Normale Supérieure. 


Par bombardement avec des électrons lents, il est 
possible de créer des inégalités de population dans les 
sous-niveaux Zeeman des niveaux atomiques excités et 
par suite, par résonance magnétique, de déterminer 
dans certains cas favorables leur durée de vie et de 
mesurer leur structure hyperfine. Cette méthode a été 
appliquée à différents éléments et décrite dans des 
publications précédentes [1, 2, 3, 4]. 

Dans le cas du sodium et du césium, nous avons 
décelé et identifié diverses résonances. Les différents 
ensembles de raies ont été isolés à l’aide de filtres 
colorés Wratten ou à l’aide de filtres interférentiels 
(tableau I). 


TABLEAU I 


Fic:°"1, FrC2: 
TRANSITIONS ÉTUDIÉES 
n n 2Dje-m ?PaJo n ?Daje-m *P3jo 
he 5 688 À 
ium 4 
cou 5 688 
réf. [3], [5] 
4 983 À 
4 983 
6 983 À 
7 
6 973 
6 217 À 
8 
6 213 
Césium 5 847 À 
Wro— 0 9 
réf. [6] 5 844 
5 635 À 
0 
î 5 636 
5 503 À 
14 


5 503 


RAPPORT SIGNAL 


NIVEAU É IÉ 
NIVEAU ÉTUD RU 


neDsa me Pie 


COIPE 8 
5 683 & 2D3po 3 
5 *Dype 15 
4 979 5 en 6 
JDE 10 
6 723 7 2Dao 5) 


6 010 8 ?D3J9 


5 663 9° 


5 466 10 Dao 


ee) 


ea AVILeE non observé 
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La figure 4 donne, en fonction du champ magnétique, 
les niveaux d'énergie Zeeman issus d’un niveau ?D;,; 
du sodium. Les flèches montrent les différentes transi- 
tions que l’on est susceptible d'observer par résonance 


magnétique. 


F1G. 1. — Décomposition Zeeman du niveau ?D;y2(1 = 3/2) 
du sodium. (Pour permettre un dessin lisible, nous avons 
pris a = 0,8 McJs). 


Pour ces différentes résonances, les premières expé- 
riences ont été faites en balayage de champ magnétique 
à une fréquence fixe de 25 ou 50 Mc/s. On a observé 
une raie unique résultante des différentes transitions. 
La position de cette raie montre, d’après la valeur du 
facteur de Landé, que l’on est dans la région de décou- 
plage 1J total. La structure hyperfine est donc beau- 
coup plus petite que 25 Mc/s et est, d’autre part, du 
même ordre de grandeur que la largeur naturelle du 
niveau ou plus petite. 

Notre but fut de tirer lemaximum de renseignements 
de la forme de ces raies de résonance. Il est apparu que 
le balayage en champ magnétique à fréquence fixe 
apportait, par suite du découplage ZJ, des distorsions 
importantes aux courbes de résonance. Nous avons 
donc réalisé un dispositif permettant d’observer les 
résonances en balayage de fréquence. 

Il est nécessaire d’avoir un champ oscillant 77, dont 
Pamplitude soit de l’ordre du Gauss et soit indépen- 
dante de la fréquence. Une puissance de l’émetteur, de 
ordre du watt, est nécessaire, L’amplitude du ba- 


N° 89 


layage doit en outre être assez grande pour décrire 
entièrement une résonance, L’émetteur utilisé est 
représenté par la figure 2. Les bobines créant le champ 


829 B 


Fic. 2. — Schéma de principe du montage. 
F — four, 
S — passage isolant-en stéatite, 
T — cellule à bombardement électronique. 
B= bolomètre 
GC = 45 pF. 
R; R> | kQ., L 
CG — condensateur variable 20-700 pF (permet un | 

balayage de 8 à 20 Mc/s). 


de radiofréquence servent de circuit accordé à l’émet- 
teur. La fréquence de l’émetteur est modifiée en agis- 
sant seulement sur le condensateur C qui est entraîné | 
par un moteur synchrone. Un bolomètre à thermo- 
couple permet de maintenir constant (en variant la 
haute tension appliquée à l’émetteur) le courant dans 
les bobines et par suite le champ magnétique de haute 
fréquence. Des essais de servomécanisme pour main- 
tenir ce niveau constant se sont révélés très décevants, 
à cause de la constante de temps introduite par l’inertie 
thermique du bolomètre. Un réglage manuel a été fina- 
lement adopté. 

La mise en œuvre de cette technique de balayage de | 
fréquence s’est révélée difficile, car le balayage de fré- 
quence produit au niveau des électrodes de la cellule un ! 
champ électrique variable et l'intensité lumineuse émise | 
varie avec la fréquence. De nombreuses distorsions et 
résonances parasites apparaissent. Nous avons pu les 
éliminer par une étude soignée de la géométrie des 
électrodes et du système optique [5]. Ces différentes | 
résonances ont été observées avec un rapport signal sur 
bruit de l’ordre de 10 (cf. tableau I). 

Connaissant les équations donnant en fonction du 
champ et de la fréquence les différents niveaux d’éner- | 
gie de la figure 1, il est algébriquement possible de 
déterminer un ordre de grandeur de la largeur limite 
naturelle Aw, du niveau étudié et de la constante de | 
structure hyperfine a, en étudiant de façon systéma- | 
Dies la position et la largeur des résonances observées 
à des fréquences différentes. Ceci suppose en outre la | 
connaissance de la répartition de population créée par 
le bombardement électronique dans les différents sous- 
niveaux. 

En pratique, la détermination que l’on peut obtenir 
ainsi est très peu précise, les variations de facteur de 
Landé et de largeur étant très faibles dans le domaine 
où l’observation des résonances est possible. Ces réso- 
nances ont une largeur de l’ordre de quelques méga- 
cycles et on ne peut les observer que lorsque la fré- 
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. quence est supérieure à leur largeur. En outre, dans le délivré par un cristal Nal(11) de 37,5 mm x 25 mm. Les 
cas du sodium, les structures fines D,7:-D374 Sont très écarts de température, durant les mesures effectuées 

faibles (# 700 Mc/s pour le niveau 5 2D;/,) et le décou- après plusieurs heures de mise sous tension étaient 

. plage LS devient appréciable lorsque la fréquence de négligeables. 

résonance dépasse 90 Mecs. Le gain fut mesuré pour 8 dynode et pour l’anode. 
Par ailleurs, nous n’avons qu’une connaissance qua- 

litative des populations relatives des sous-niveaux 64% 


Zeeman [2], ce qui est la cause essentielle de l’impré- 150 Ce B È 
cision des résultats que nous avons obtenus actuel- “HT 1800V 
lement : PM1 ARR 
£ : Fe ode 
Sodium-Niveau 5 2D;J» ane ©) 
a < 0,33 Mc/s 
PROS EE 6 A0. RARE Er e 
Césium-Niveau 9 2D,,, 1002 ja, Vs 
0,195 Mc/s < a < 0,45 Mc/s È 10 Go +009 
r = (0,954 0,1) 1078. 61% tr 
Lettre reçue le 8 juillet 1960. (2 ARE ER a soute CS o 
vol RTE son 
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ampère, joint aux taux de comptage relativement  photomultiplicateurs dépendait de l'énergie des y 
faibles utilisés, permet d’exelure une variation de gain  d’excitation. Les résultats consignés sur les figures 1 
due a une modification des tensions des dynodes. à 7, courbes (a), appellent les commentaires suivants : 

On notait, en fonction du taux de comptage, la posi- — avec les taux de comptage utilisés, la variation 
tion du pic photoélectrique d’une source de 1%7Cs de gain peut être considérée comme linéaire. Elle est 


680 


quasi instantanée et reproductible. En particulier 
nous n’avons pas noté d’hystérésis suivant que le 
photomultiplicateur était irradié plusieurs heures à 
fort ou faible taux de comptage avant le relevé du gain. 

— le sens de la variation de gain est variable ce qui 
est l’indice de la multiplicité des facteurs intervenant 
dans ce phénomène. 

Les variations de gain mesurées sur la 8° dynode 
et sur l’anode sont comparables en grandeur et en 
signe ce qui nous suggère que leur origine doit être 
située sur les dynodes antérieures du multiplicateur. 

Les variations de gain sont indépendantes de 
l'énergie des y d'irradiation dans les conditions de 
l'expérience. Autrement dit elles ne dépendent pas du 
nombre des électrons produits à chaque impulsion. 

Signalons encore, qu'à côté des photomultiplica- 
teurs présentant le comportement résumé par les 
figures 1 à 7, nous en avons isolé certains dont la 
courbe de variation de gain en fonction du taux de 
comptage était aléatoire. Stables durant quelques 
heures, ils devenaient instables sans cause apparente 
pour redevenir stables de nouveau. 


Essai de stabilisation des photomultiplicateurs. — 
Ces diverses constatations nous ont suggéré que cette 
variation de gain, conséquence d’une instabilité du 
coefficient de multiplication secondaire à des premières 
dynodes pourrait être dépassée en 1rradiant le photo- 
multiplicateur dans des conditions limites de dissi- 
pation compatibles avec sa sécurité. Ces tubes furent 
donc irradiés en continu le premier pendant 15 heures, 
le second pendant 30 heures dans ces conditions c’est- 
à-dire débit de 1 mA à l’anode sous une H. 1. de 
2 000 V. 

Les courbes b des figures 1 à 6 indiquent les résul- 
tats obtenus plusieurs jours après la fin de l’irradia- 
tion. Il y a donc stabilisation très nette du gain en 
fonction du taux de comptage, tout au moins jusqu’à 
des tensions d'alimentation de 1 400. Cette stabilisation 
s'effectue d’ailleurs sur un niveau conforme à l’évolu- 
tion du gain du tube en fonction du taux de comptage. 


Cependant, pour une haute tension de 1 600 V, cette 
variation de gain se manifeste de nouveau, toujours 
de façon reproductible (fig. 5). 
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Discussion. -— Si le traitement suggéré apparaît 
d’une efficacité certaine la dernière remarque ci-dessus 
en précise les limites. En rapprochant ce fait de lPévi- 
dence obtenue par d’autres chercheurs [1] que cette 


variation de gain disparaît quand les photomultipli- | 


cateurs sont alimentés sous une tension suffisamment 
basse (800 V, 900 V), on voit que finalement tout se 
passe comme si on avait simplement relevé le « seuil » 
du phénomène. Cette constatation renforce l’idée que 
ce sont bien les premières dynodes qui interviennent 
et par voie de conséquence suggère une méthode de 
traitement plus efficace, puisque permettant d'effectuer 
sur elles des bombardements électroniques plus impor- 
tants. Elle consiste à exciter le photomultiplicateur 
par un faisceau lumineux pulsé permettant des flashs 
électroniques cent fois supérieurs au courant maximum 
admissible sans le dépasser. Cette méthode est particu- 
lièrement applicable aux 56 AVP. 

Notons encore que la variation de gain mise en évi- 
dence ici est différente de celle signalée sur les 6 292 
Dumont par Bell, Davis et Bernstein [2] d’une part, 
Connor, Husain [3] d’autre part, laquelle apparait 
progressivement dans le temps. L’explication physique 
de ce comportement des dynodes n’est pas claire. Les 
phénomènes en cause semblent comparables à ceux 
mis en jeu dans le fabrication des tubes lors de l’opé- 
ration dite de «stabilisation ». Sous l'influence du 
bombardement électronique il y a modification de 
l’état de surface des dynodes. Du caesium étant certai- 
nement présent à l’intérieur on peut imaginer qu’à la 
surface des premières dynodes d’un tube non traité 
il forme sous l'influence des impulsions électroniques 
un composé transitoire instable d’une durée de vie de 
l’ordre de la milliseconde, présentant un à différent de 
celui de la dynode. Un bombardement électronique 
plus intense conduirait alors à une structure super- 
ficielle stable. 


Lettre reçue le 21 juillet 1960. 
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